Etude physicochimique multi-échelle des interfaces pour la compréhension de l'adhérence d'un dépôt par projection thermique de poudres submicroniques by Bidron, Guillaume
Etude physicochimique multi-e´chelle des interfaces pour
la compre´hension de l’adhe´rence d’un de´poˆt par
projection thermique de poudres submicroniques
Guillaume Bidron
To cite this version:
Guillaume Bidron. Etude physicochimique multi-e´chelle des interfaces pour la compre´hension
de l’adhe´rence d’un de´poˆt par projection thermique de poudres submicroniques. Autre. Uni-
versite´ de Limoges, 2014. Franc¸ais. <NNT : 2014LIMO0036>. <tel-01127443>
HAL Id: tel-01127443
https://tel.archives-ouvertes.fr/tel-01127443
Submitted on 7 Mar 2015
HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.
L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
destine´e au de´poˆt et a` la diffusion de documents
scientifiques de niveau recherche, publie´s ou non,
e´manant des e´tablissements d’enseignement et de
recherche franc¸ais ou e´trangers, des laboratoires
publics ou prive´s.
UNIVERSITE DE LIMOGES
ÉCOLE DOCTORALE
Science et Ingènierie en Matériaux, Mécanique, Energétique et Aèronautique
FACULTE DES SCIENCES ET TECHNIQUES
Laboratoire Sciences des Procédés Céramiques et Traitements de Surfaces (UMR CNRS - 7315)
Année : 2014
THESE
pour obtenir le grade de
DOCTEUR DE L'UNIVERSITE DE LIMOGES
Discipline : Matériaux céramiques et Traitements de surface
présentée et soutenue par
Guillaume BIDRON
le 13 Novembre 2014
Étude physicochimique multi-échelle des interfaces
pour la compréhension de l'adhérence d'un dépôt par
projection thermique de poudres sub-microniques.
Thèse dirigée par VARDELLE Michel
et co-encadrée par DENOIRJEAN Paule
JURY :
Delaunay Didier Professeur, Université de Nantes, Laboratoire de Thermocinétique Rapporteur
Planche Marie Pierre Maître de Conférences HDR, Univ. de Tech. de Belfort-Montbéliard Rapporteur
Maillet Denis Professeur, Université de Lorraine, LEMTA-ENSEM Examinateur
Guipont Vincent HDR, MINES ParisTech, Centre des Matériaux Examinateur
Fauchais Pierre Professeur Émérite, Université de Limoges, SPCTS Examinateur
Vardelle Michel Professeur, Université de Limoges, SPCTS Examinateur
Goutier Simon Maître de Conférences, Université de Limoges, SPCTS Examinateur
Denoirjean Paule Maître de Conférences, Université de Limoges, SPCTS Examinateur

 Ce n'est qu'en essayant continuellement que l'on ﬁnit par réussir. Autrement dit :
plus ça rate, plus on a de chances que ça marche. 
Proverbe Shadoks.

Remerciements
Au cours de ce doctorat, j'ai été accueilli au sein du laboratoire des Science des
Procédés Céramiques et de Traitements de Surface (SPCTS), unité mixte de recherche
CNRS/Université de Limoges/ENSCI no 6638. Je remercie Thierry Chartier de m'avoir
accepté au sein de cette équipe. Je remercie aussi les responsables successifs de l'équipe de
recherche " Procédés de traitements de surface", Monsieur Alain Denoirjean et Madame
Corinne Champeaux, pour m'avoir accueilli et permis d'utiliser le matériel du laboratoire.
Je tiens aussi à remercier très chaleureusement Monsieur le Professeur Pierre Fauchais,
qui, en plus d'avoir présidé mon jury, a toujours su amener son lot de bonne humeur et
de prècieux conseil. Je suis aussi grandement reconnaissant à mes rapporteurs, Madame
Marie-Pierre Planche et Monsieur le Professeur Didier Delaunay.
C'est avec un certain mélange d'émotions que l'on regarde tout le chemin parcouru au
cours de ces trois années : le soulagement, d'avoir mené un projet à bien et d'avoir réussi
à construire quelque chose, et la nostalgie des personnes et des lieux que l'on quitte.
C'est donc à travers ces quelques mots que je tiens à signiﬁer toute ma gratitude aux
personnes qui m'ont accompagnées durant cette aventure et sans qui tout ceci n'aurait
pas été possible :
Tout d'abord les encadrants oﬃciels, Michel Vardelle et Paule Denoirjean. Michel pour
son dynamisme et son allant, Paule pour son aide, toujours bienvenue, ses encouragements
et son positivisme. Je remercie Paule aussi pour la charge d'enseignement à l'IUT, qui
m'a permis de passer de l'autre coté du miroir. Je remercie le "non oﬃciel", Simon
Goutier, pour sa motivation et son implication, contagieuses, et pour sa disponibilité.
Plus qu'un encadrant, c'est un ami que j'ai rencontré. Grâce à vous, ces trois années ont
été extrêmement enrichissantes et très dynamiques.
D'autre part, je tiens à remercier le personnel de la plateforme commune, avec, en
vrac : Yann Launay, Ariane Meguekam et Patrice Duport du coté MEB et DRX. Un
merci tout particulier à Yann pour avoir pris du temps sur des essais en X-rasant, qui,
bien qu'infructueux, m'ont appris à découvrir une personne agréable du point de vue
personnel et investie du point de vue professionnel. Je viendrais te voir si notre petite
monstre peine à faire ces nuits ! Sur l'AFM, Valérie Coudert pour sa sympathie et sa
disponibilité, tant pour faire les essais que pour former au dispositif. Pierre Carle et
Ariane pour les coups de main sur les réglages d'un MEB parfois récalcitrant, et pour la
formation à la préparation d'échantillon TEM.
Je tiens à remercier aussi les personnes qui n'appartiennent pas à la plateforme
commune, et qui, malgré tout, on prit sur leur temps propre pour m'aider dans mes
II
recherches : Maggy Colas et Julie Cornette pour les essais Raman. Merci aussi à Christelle
Dublanche pour les essais de nano-dureté sur les lamelles, challenge qui n'était pas des
moindres.
Ces remerciements ne serait pas complets sans citer les hommes de l'ombre du
laboratoire, ceux sans qui nous ne serions pas grand-chose (du moins dans l'axe 2) :
le personnel de l'atelier, incarné par Jacques Charbonnel et Sébastien Faure du côté FST,
et Nicolas Lory et Richard Clocheau du côté CEC. Merci à vous tous pour la patience que
vous avez déployée quand je venais avec mes bouts de schémas souvent faits à la va-vite.
J'ai eu aussi durant ma thèse le grand plaisir de travailler avec des extérieurs, au cours
de collaborations : C'est ainsi que j'ai été amené é me déplacer à l'Ecole des Mines de
Paris, accueilli par Vincent Guipont. Je conserve un excellent souvenir de ce séjour, où j'ai
été introduit dans une équipe chaleureuse, dynamique et motivée. Je remercie au passage
Nicole Fabrègue pour son accueil, son travail et sa bonne humeur. Une collaboration a
aussi été établie avec Giovanni Bolelli et Lucas Lusvarghi de l'Universitè Enzo Ferrari
(Italie). Je les remercie de leur sympathie et pour le travail eﬀectué sur les lamelles.
Enﬁn des collaborations ont été réalisées par le biais de masters envoyés Ã Auckland,
en Nouvelle-Zèlande. Je proﬁte donc de cette espace pour remercier Sylvain Foucher et
pour les essais de nano-scratch réalisés avec Margaret Highland. Je tiens aussi à remercier
l'ensemble des doctorants de l'axe 2 : Yohann "le Creusois Râleur", Axelle "la Barbare",
Raphy "la Rebelle", Arnaud "la Touﬀe", Mathias "le Papa", Geoﬀroy "Charle Ingalls",
et les pièces importées, Dianne "la Cochonne" et Portus "le Portugais Espagnol" et ceux
qui ont ﬁni avant moi, Pierre Fuzet, Stéphane Pommier et Aurélien Joulia. Sans vous ma
thèse aurait sans doute été moins haute en couleur, et merci pour les conseils et soutients
divers !
En dernier lieu, je remercie Alice Ravaux, qui, bien que doctorante, mérite une ligne
toute particulière. C'est avec ces quelques mots que je tiens à signiﬁer tout l'amour et
la reconnaissance que m'inspirent la mère de mon enfant, qui a toujours eu conﬁance en
moi et su me pousser à donner le meilleur de moi-même. Je remercie aussi ma famille qui
a cru en moi et m'a appris à m'investir dans le travail. C'est avec ces trois mots que je
conclurai ces remerciements : Merci à tous !
NOMENCLATURE
d50 : Diamètre moyen des poudres (µm)
Ra, Sa : Rugosité arithmétique moyenne (µm)
Rsk : Facteur d'asymétrie du proﬁl
Zp : Saillie du proﬁl (µm)
Zv : Creux du proﬁl (µm)
Rz, Sz : Hauteur maximal du proﬁl (µm)
ξ : Facteur d'étalement ﬁnal
ξmax : Facteur d'étalement maximum
Dmax : Diamètre d'étalement maximum de la lamelle (µm)
D0 : Diamètre de la goutte incidente (µm)
Ve : Vitesse d'étalement d'une lamelle (µm.µs−1)
te : Temps d'étalement d'une lamelle (µs)
Vr : Vitesse de refroidissement moyenne de la surface de la lamelle (°C.µs−1)
D : Diamètre des lamelles (µm)
V :Volume de la lamelle (µm−3)
Tg : Température de la goutte (°C)
Fv : Force visqueuse
σ : Tension de surface (N.m−1)
µ : Viscosité (Pa.s)
θa : Angle de contact (°)
v : Vitesse d'impact de la goutte incidente (m.s−1)
ρ : Masse volumique (kg.m−3)
We : Nombre de Weber d'impact
Re : Nombre de Reynolds
St : Nombre de Stokes
Kn : Nombre de Knudsen
Rth : Résistance thermique de contact (m2.K.W−1)
λ : Libre parcours moyen des particules (m)
G : Énergie de déformation (J.m−2)
φi : Densité surfacique de puissance (GW.cm−2)
Elaser : Énergie délivré par l'impact laser (J)
τimpulsion : Durée du pulse laser (ns)
Dlaser : Diamètre de la zone choquée par le laser (m)
Sfocale : Diamètre de la zone choquée par le laser (m2)
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L : Épaisseur du substrat et de la lamelle (mm)
pi : Pression d'impact de la goutte (J)
Ec : Énergie cinétique (Pa)
ZL : Impédance acoustique de la lamelle (kg.m−1.s−1)
ZS : Impédance acoustique du substrat (kg.m−1.s−1)
SPS : Projection thermique de liquide ensemencé de particules sub-micrométriques
APS : Projection thermique de précurseurs solide
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INTRODUCTION GÉNÉRALE
Les barrières thermiques sont un élément essentiel au bon fonctionnement des moteurs
dans les domaines aéronautique et spatial. L'élaboration de ces dernières a fait l'objet
de nombreux travaux depuis une cinquantaine d'années. La couche de zircone qui la
constitue a longtemps été réalisée par projection thermique APS (Air Plasma Spraying).
Les recherches dans ce domaine ont largement évolué avec des possibilités de plus en
plus grandes d'élaboration de nanopoudres. L'objectif était alors d'obtenir une structure
"nanométrique" des dépôts. Pour injecter des particules "nanométriques" (≈ 700 nm),
appelées sub-micrométriques par la suite, la solution fut de les mettre en suspension dans
un liquide. Cette technique est appelée SPS (Suspension Plasma Spraying). D'une façon
générale, les mécanismes qui conduisent à la construction d'un dépôt de particules ﬁnes
sur un substrat ne sont pas pleinement compris. Cette étude s'intéresse aux impacts
de gouttes sur une surface, et tente, par l'observation des lamelles, micrométriques et
sub-micrométriques, de comprendre les mécanismes favorisant l'adhérence du dépôt.
Pour ce faire un banc d'étude d'impact micrométrique en condition plasma est utilisé,
permettant de mesurer la vitesse de la goutte avant impact, le diamètre d'étalement et le
comportement thermique de la lamelle. Cependant si l'apparition des caméras rapides ont
permis d'observer l'étalement de particules micrométriques (diamètre ≈ 40 µm) avec une
bonne précision, aucun dispositif ne permet à ce jour d'observer les impacts de gouttes
sub-micrométriques (diamètre ≈ 1 µm). Ce travail fut entrepris pour prédire l'étalement
de ces gouttes. Il est basé sur une étude ﬁne des impacts de gouttes micrométriques dont
les étalements peuvent être déﬁnis par des nombres adimensionnels (nombre de Weber
et Reynolds essentiellement). La problématique est de savoir si les phénomènes liés à
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l'étalement sont identiques pour des particules micrométriques et sub-micrométriques.
Quel est le nombre adimensionnel le plus représentatif ? Peut-on déﬁnir un étalement de
particules de tailles très diﬀérentes par le même nombre adimensionnel ? Ainsi c'est au
cours de 5 chapitres que nous chercherons à répondre à ces questions.
Le chapitre bibliographique présente rapidement les barrières thermiques, puis
s'intéresse plus particulièrement à l'interaction goutte/substrat. Dans un premier temps,
cette interaction est observée du point de vue de l'étalement des gouttes (inﬂuence de
la température de préchauﬀage du substrat et de sa rugosité) et aux lois d'étalement qui
ont été proposées antérieurement. Puis, dans un second temps, nous nous intéressons
aux études qui ont été menées à l'interface lamelle/substrat et aux mesures d'adhérence
réalisées à l'échelle d'une lamelle.
La partie expérimentale, chapitre 2, présente les diﬀérents "outils" utilisés durant
cette étude : le banc d'impact de gouttes micrométriques, la Vélocimétrie par Images des
Particules (PIV) et le LASer Adhesion Test (LASAT).
Le chapitre 3 est une étude expérimentale d'impacts de gouttes de deux tailles très
diﬀérentes (micrométriques et sub-micrométriques) sur une surface poli-miroir. Les
paramètres plasma ont été ﬁxés de façon à ce que les deux types d'impacts puissent être
étudiés avec une approche adimensionnelle. Grâce à celle-ci, nous pourrons déﬁnir une
relation liant les facteurs d'étalement aux deux échelles.
Le chapitre 4 est de nouveau une étude d'impacts de gouttes micrométriques et
sub-micrométriques, mais sur une surface rugueuse. Eﬀectivement, si par commodité
d'observation la plupart des études portant sur les impacts sont réalisées sur substrat poli-
miroir, les surfaces sont généralement sablées, modiﬁant de manière signiﬁcative
l'étalement des lamelles. Les morphologies des lamelles micrométriques et sub-
micrométriques seront observées, et des comportement déduits. Ce chapitre fait aussi
l'objet d'une recherche d'un proﬁl de rugosité favorisant l'étalement sans déstabiliser la
lamelle.
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Enﬁn, le dernier chapitre est centré sur l'étude de l'interface lamelles
micrométriques/substrat en fonction de la vitesse d'impact et de l'état de surface
du substrat. La qualité de cette interface inﬂue sur l'adhérence des lamelles qui au
niveau micrométrique, sera évaluée par LASAT (LASer Adhesion Test), et au niveau
sub-micrométrique, par nano-scratch. Enﬁn l'inﬂuence de l'état de surface sur l'adhérence
du dépôt SPS sera mesurée par des essais de traction.
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CHAPITRE 1
BIBLIOGRAPHIE
Les domaines concernés par le comportement d'un ﬂuide sur une surface rigide sont
extrêmement nombreux, chacun présentant des problématiques qui lui sont propres :
surfaces super-hydrophobes en aéronautique pour que l'eau ne gèle pas sur les ailes des
avions ou dans le secteur alimentaire, pour que les matières organiques n'adhèrent pas sur
la surface des plans de travail, ou encore les vitrages démouillant... ou au contraire des
propriétés hydrophiles pour que le produit recouvre un maximum la surface, comme c'est
le cas pour les peintures. Après un rapide rappel sur le principe et le but d'une barrière
thermique, les propriétés d'un liquide sur une surface seront rappelées généralement,
puis nous développerons de manière plus spéciﬁque les études réalisées sur les impacts
de gouttes, que ce soit millimétriques (goutte tombante), micrométrique (Air Plasma
Spraying) ou sub-micrométriques (Suspension Plasma Spraying).
1 Les barrières thermiques
1.1 Description du système multicouche
Dans les domaines aéronautique et spatial, les moteurs sont soumis à de très fortes
contraintes thermiques, du fait d'une température très élevée dans les chambres de
combustion (environ 1200 °C) et d'une température proche de l'ambiante à l'extérieur
du moteur. Les conditions étant extrêmes, les surfaces métalliques qui constituent la
paroi de ces moteurs ne pourraient supporter de telles contraintes sans aucune protection.
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Ainsi, un système multicouche protégeant thermiquement et chimiquement ces surfaces
est utilisé : la barrière thermique (Figure 1.1).
Figure 1.1  Vue en coupe d'une barrière thermique [1].
Ce système est généralement constitué de trois couches distinctes, chacune ayant une
fonction bien précise. Sur la Figure 1.1, l'intérieur du moteur

	0 , se trouve en contact
avec les gaz de combustion très chauds et oxydants. La couche

	1 est constituée de
zircone yttriée souvent déposée par projection thermique. La couche

	3 est un dépôt de
MCrAlY ou NiAl5% (M représentant un métal, souvent du nickel) ; elle est appelée couche
de liaison et constitue un réservoir à aluminium favorisant la croissance d'une couche
d'alumine intermédiaire,

	2 . En eﬀet, du fait de l'atmosphère oxydante que l'on trouve
à l'intérieur du moteur, des ions O2− diﬀusent à travers la couche de zircone yttriée,
via les lacunes anioniques qu'elle comporte, jusqu'à l'interface du ZrO2

	1 /MCrAlY
	3 .
L'aluminium contenu dans la couche

	3 réagit avec ces anions, conduisant à la formation
d'une couche d'alumine

	2 appelée TGO (Thermal Grown Oxide). La zone 
	4 est le
superalliage, que l'on souhaite protéger.
Les matériaux qui constituent la barrière thermique doivent avoir les propriétés
suivantes :
 une bonne résistance à la corrosion par les gaz chauds (températures de gaz de
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l'ordre de 1500 °C d'après [2]).
 une faible conductivité thermique des diﬀérentes couches pour maintenir un fort
gradient de température (i.e. assurer une isolation thermique).
 des coeﬃcients de dilatation thermique des couches

	1 ,
	2 et 
	3 proches aﬁn de
limiter les eﬀets de décollement découlant de ces contraintes thermiques.
Il apparaît (Figure 1.2) que la zircone, qui par ailleurs est une céramique inerte
chimiquement ayant une bonne résistance à la corrosion, est un matériau présentant
une conductivité thermique basse (environ 2,5 W.m−1.K−1 sous forme massive (fritté))
et surtout la plus stable avec l'élévation de la température. Cependant, la zircone pure
présente trois phases : monoclinique jusqu'à 1170°C, tétragonale jusqu'à 2370°C et cubique
au-delà. Cependant, ces transitions de phases s'accompagnent d'une variation de volume
de maille pouvant aller jusqu'à 4% conduisant à la ﬁssuration du matériau. L'ajout
d'yttrium à la zircone entre 6 et 8% massique stabilise la phase tétragonale. Un mélange
des deux phases cubique et tétragonale se forme alors. Lorsqu'une ﬁssure se propage dans
le matériau, il y a une surconcentration des contraintes mécaniques à la pointe de la
ﬁssure. Ceci provoque localement une transition de phase de la forme quadratique vers
monoclinique. Elle s'accompagne d'une expansion volumique d'environ 4,5% créant des
contraintes de compression au niveau des pointes de ﬁssure, contraintes qui contribuent
à ralentir la propagation ultérieure de la ﬁssure. Enﬁn, son coeﬃcient de dilatation
thermique (∼ 10.10−6 K−1) est proche de celui des alliages de nickel et de l'alumine,
matériaux constitutifs de la couche de liaison

	3 et de la TGO 
	2 .
Les dépôts de zircone sont principalement réalisés par deux procédés, l'EB-PVD
(Electron Beam physical vapor deposition) et la projection thermique. Selon le procédé
utilisé, les dépôts ont des structures très diﬀérentes : colonnaire pour l'EB-PVD et
lamellaire pour la projection thermique. L'avantages de la structure colonnaire est de
compenser les contraintes latérales particulièrement présentes dans les aubes de turbine.
La structure lamellaire supporte bien les contraintes normales à la surface du dépôt,
mais supporte mal les contraintes latérales. L'EB-PVD est toutefois un procédé assez
contraignant : d'une part les rendements de déposition par EB-PVD sont bien plus
faibles que pour la projection thermique (respectivement ≈ 5% et ≈ 50%), et d'autre
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a.
b.
Figure 1.2  (a) Évolution de la conductivité thermique avec la température pour
diﬀérents oxydes [3] et (b) évolution du coeﬃcient de dilatation thermique avec la
conductivité thermique pour quelques oxydes et pour les alliages de nickel [4].
part l'EB-PVD nécessite l'utilisation d'un vide poussé (≈ 100 Pa). Cette étude portera
exclusivement sur la réalisation des dépôts par projection thermique.
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1.2 Réalisation d'un dépôt de zircone par projection thermique
La projection thermique (Figure 1.3) est un procédé permettant de déposer des
matériaux ﬁnement divisés (poudres métalliques, céramiques...) sur une surface. Le
matériau qui, à terme, doit constituer le dépôt, est injecté dans un plasma thermique.
Le plasma est généré par l'ionisation partielle d'un mélange de gaz plasmagènes par le
biais d'un arc électrique initié et maintenu entre deux électrodes.
Figure 1.3  Principe du procédé de projection plasma [5]
Les poudres sont injectées dans le plasma par l'intermédiaire d'un gaz porteur. Le débit
du gaz porteur est ajusté pour adapter la quantité de mouvement des particules à celle
du jet de plasma, et ainsi permettre la pénétration des particules dans les régions les plus
chaudes. Les poudres accélérées et fondues, sont projetées sous la forme de gouttelettes
dont les vitesses sont comprises entre 150 à 350 m/s. Celles-ci impactent et s'étalent sur
le substrat à revêtir. Le dépôt adhère mécaniquement au substrat et croît par empilement
de lamelles résultant de l'écrasement et de la solidiﬁcation des particules projetées.
Selon la dimension des poudres projetées, on distingue la projection thermique de
précurseurs solides de 10 à 100 µm, appelé Air Plasma Spraying (APS), et la projection
thermique d'un liquide ensemencé de particules sub-micrométriques, appelée Suspension
Plasma Spraying (SPS).
1.2.1 Projection thermique de précurseurs solides (APS)
Lors de la projection les particules fondues s'étalent à la surface du matériau sous
forme de lamelles qui s'empilent les unes sur les autres et forment des dépôts de structure
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lamellaire (Figure 1.4).
Figure 1.4  Vue en coupe d'une barrière thermique obtenue par APS [6]
Par nature, ce procédé favorise la création de porosités et de ﬁssures au sein du dépôt
réduisant ainsi sa conductivité thermique ( 0,62W.m−1.K−1 entre 25 °C et 500 °C d'après
[6]). En revanche cette structure accommode très mal les contraintes latérales. Toutefois,
ce procédé présente deux avantages :
 Une mise en ÷uvre relativement simple et peu coûteuse
 Des épaisseurs de dépôts importantes (50-300 µm), particulièrement adaptées pour
une bonne tenue en milieu corrosif
La couche de zircone des barrières thermiques a longtemps été réalisée par projection
thermique de précurseur solide, car peu coûteuse. Toutefois aujourd'hui de nombreuses
recherches portent sur la réalisation de ces couches à partir de poudres plus ﬁnes, sub-
microniques. Les dépôts en découlant présentent de meilleures performances : porosité
plus ﬁne, contact plus fort entre le substrat et le dépôt, pouvant potentiellement améliorer
son adhérence. Cependant, ces poudres submicroniques posent des soucis relatifs à leurs
dimensions, notamment une plus grande sensibilité aux forces électrostatiques que celle
des poudres micrométriques, entraînant leur agglomération et le colmatage de l'injecteur.
De plus, la quantité de mouvement des particules dépendant de leur masse, les particules
submicroniques acquièrent une très faible quantité de mouvement, rendant impossible leur
pénétration dans le plasma.
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1.2.2 Projection thermique de liquide ensemencé de particules sub-
micrométriques (SPS)
Pour parer à ces diﬃcultés, les particules, dites sub-micrométriques (taille des grains
entre 0,1 et 1 µm) sont mises en suspension dans un solvant (habituellement de l'eau ou
de l'alcool) additionné d'un dispersant pour éviter leur agglomération. La suspension est
injectée radialement dans le gaz plasmagène sous la forme d'un jet de liquide continu.
Ce jet au contact de l'écoulement plasma se fragmente directement en gouttes, de tailles
variables comprises entre quelques dizaines à quelques centaines de micromètres, puis en
gouttelettes de quelques micromètres de diamètre (Figure 1.5). Le solvant s'évapore au
contact du plasma et forme un nuage de vapeur qui diminue le transfert thermique du
plasma aux gouttes de la suspension. Une fois le solvant totalement évaporé, les poudres
contenues dans les gouttes sont fondues par le plasma et peuvent s'agglomérer pour former
des entités de 0,2 à 1,5 µm.
Figure 1.5  Comportement d'une goutte de suspension dans le jet plasma [7]
De manière générale, la réalisation d'un dépôt nécessite, au moment de l'impact des
particules, leur fusion complète et une quantité de mouvement suﬃsante pour adhérer
sur le substrat ou la couche précédemment déposée. Une particule partiellement fondue
ne peut s'étaler sur le substrat. Au contraire, si les particules sont soumises à des
ﬂux thermiques trop élevés et/ou des temps de séjour dans le plasma trop longs, elles
peuvent s'évaporer totalement, diminuant en conséquence le rendement du dépôt. Ainsi,
l'obtention d'un dépôt avec des caractéristiques désirées nécessite une maîtrise de la
fusion et de la vitesse d'impact des particules sur le substrat.
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Toutefois, la projection thermique est un procédé soumis à des ﬂuctuations de l'arc
électrique, de l'écoulement plasma et des dispersions très fortes de l'intrant solide ou
liquide : l'empilement des lamelles n'est jamais parfaitement agencé et des défauts se
forment au cours de la croissance du dépôt.
2 Défauts du dépôt et solutions apportées
Les dépôts obtenus par projection thermique présentent de nombreux défauts. Ceux-ci
seront décrits pour les deux voies évoquées précédemment : APS et SPS. La Figure 1.6
décrit l'organisation structurale de dépôts de zircone yttriée à 8% en masse obtenus par
APS et SPS.
a. b.
c. d.
Figure 1.6  Vues en coupe d'un dépôt réalisé par APS,(a) fracturé (b) et poli-miroir
[8] ;vues en coupe d'un dépôt réalisé par SPS (c) fracturé et (d) poli-miroir [9](d).
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2.1 Fissurations
Des ﬁssurations horizontales et verticales peuvent être observées sur les dépôts
obtenus par APS et SPS. La Figure 1.6.a. met en évidence des discontinuités de la
matière lors de l'empilement successif de lamelles en APS, entraînant deux catégories de
ﬁssurations : verticale et horizontale.
D'après Romain Vert [9], l'origine des ﬁssurations verticales est la suivante :
l'augmentation du taux de charge se traduit par un apport plus important de matière
pour un même laps de temps favorisant ainsi les contraintes thermiques. Ces contraintes
seraient ainsi responsables de la formation des ﬁssures verticales (Figure 1.6.d.). Ceci
serait particulièrement vrai en SPS où les distances de projection sont très courtes
(30-50 mm en SPS contre 80-110 en APS). Ainsi le ﬂux de chaleur du plasma au niveau
du substrat est très important, imposant un contrôle de la température du substrat
par le biais de barrières d'air [10] ou d'un refroidissement cryogénique [9]. En APS,
Figure 1.6.b., les ﬁssurations verticales sont visibles dans la lamelle et entre les lamelles.
La ﬁssuration horizontale peut induire une rupture partielle de l'interface diminuant
l'adhérence du dépôt. En APS, ces ﬁssurations sont observées autant entre les lamelles
qu'à l'interface dépôt/substrat (Figures 1.6.a. et 1.6.b.). En SPS, cette ﬁssuration
longitudinale prédomine à l'interface dépôt-substrat et est peu fréquente au sein du dépôt
(Figure 1.6.d.).
2.2 Délamination
La délamination est la décohésion du dépôt. Si celle-ci peut être générée par les
fractures horizontales, ce n'est pas systématiquement le cas. Elle peut se produire
à l'interface substrat/dépôt ou au sein du dépôt (Figure 1.7). Celle-ci montre une
délamination générée par une cinématique de la torche mal adaptée : les cordons de
projection, c'est à dire la matière déposée lors d'un passage de la torche, se chevauchent,
conduisant à l'apparition d'une délamination liée à leur juxtaposition. Toutefois, d'autres
causes peuvent être à l'origine d'une mauvaise cohésion, telle que la température du
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substrat, des particules mal fondues... L'implication de ces derniers paramètres sera
développée par la suite.
Figure 1.7  Vue MEB en coupe d'une délamination d'un dépôt de zircone 8% yttrié
réalisé par projection de suspension [11]
La qualité d'un dépôt a souvent été quantiﬁée par sa tenue mécanique. Mellali [12] s'est
intéressé à l'inﬂuence de la rugosité du substrat sur l'adhésion et la cohésion de dépôts
APS d'alumine. Celle-ci est évaluée par un test de traction, durant lequel on applique une
contrainte de traction normale à l'interface dépôt/substrat jusqu'à arrachement du dépôt.
La Figure 1.8 montre l'évolution de l'adhésion/cohésion σ du dépôt avec la rugosité du
substrat.
Figure 1.8  Évolution de l'adhésion/cohésion σ de dépôts d'alumine réalisés par APS
en fonction de la rugosité du substrat et de la taille des poudres ;  : -45+22 µm et 4 :
-90+45 µm [12]
La rugosité d'un matériau est évaluée à travers diﬀérents critères. Le plus utilisé
est la rugosité arithmétique moyenne, notée Ra (le paragraphe 3.2.3 du chapitre
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bibliographie détaillera les diﬀérents paramètres de rugosité). Il ressort du graphique 1.8
que l'augmentation du Ra conduit à l'augmentation de l'adhérence du dépôt. Ce constat
a été réalisé par d'autres auteurs : Bergmann [13], Takadoum [14] utilisent des systèmes
"scratch test" (une pointe venant arracher la surface). Toutefois, d'après Paredes [15],
l'augmentation du Rt, déﬁnissant la distance maximum entre le pic le plus haut et le creux
le plus bas du proﬁl de rugosité, semble entraîner une diminution des valeurs d'adhérence
pour des dépôts d'aluminium : l'adhérence évolue de 18,5 MPa pour une rugosité du
substrat entre 70 et 80 µm, à 25,7 MPa pour un Rt comprise entre 50 et 60µm.
Les défauts observés ne sont pas présents systématiquement et sont absents dans le
meilleur des cas. Il existe toutefois un défaut intrinsèque à la projection thermique : la
porosité.
2.3 Porosité
Les Figures 1.6.a. et 1.6.b. mettent en évidence une certaine porosité au sein de dépôt
APS. De l'ordre de 5 à 15 % en volume, cette porosité est induite lors de la construction du
dépôt : l'empilement irrégulier des lamelles piège des poches de gaz entre les lamelles. Sur
la Figure 1.6.b. on distingue très nettement les pores entre les lamelles. Pour le procédé
SPS, la porosité des dépôts est de l'ordre de 10 à 20 % [9]. Toutefois, les lamelles, de petite
taille par rapport à l'APS, s'agencent mieux les unes par rapport aux autres, induisant
une taille de porosité nettement plus faible (de l'ordre de quelques microns en APS, et du
micromètre pour le SPS). De plus, le nombre de pores uniformément répartis dans le dépôt
est beaucoup plus important que pour l'APS, entraînant en déﬁnitive une augmentation
de la porosité globale des dépôts SPS par rapport aux dépôts APS. Pour des particules
sub-micrométriques (SPS), la porosité peut résulter d'un eﬀet d'ombrage : une aspérité
du substrat (pic ou creux) peut empêcher les particules de venir s'étaler au fond des creux
du relief (Figure 1.9).
Une trop forte rugosité des substrats par rapport à la taille des gouttes crée des zones
d'ombre au niveau de l'interface : les gouttes les plus petites et légères peuvent être déviées
à l'approche du substrat. Celles-ci impactent alors sur l'un des versants du pic ou du creux,
alors que l'autre face est inaccessible aux particules (Figure 1.9.a.). Ainsi, sur la Figure
1.9.b., un vide est notable à l'interface, et un défaut de croissance du dépôt est observable
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Figure 1.9  (a) Principe de l'eﬀet d'ombrage, (b) dépôt de zircone yttriée déposé par
SPS sur un substrat dont la rugosité est 75 fois plus importante que le diamètre moyen
des particules (Ra/d50 = 75) et (c) absence d'eﬀet d'ombrage quand Ra/d50 = 2 [16]
au niveau des pics de la rugosité, zones soulignées par les cercles rouges. Pour conﬁrmer
que la formation de ces défauts est bien liée à la rugosité, un dépôt a été réalisé sur une
surface lisse (Figure 1.9.c.). L'interface ne présente alors aucun défaut et la croissance du
dépôt n'est pas perturbée. Ces observations mettent en avant la forte implication de la
rugosité et de l'état de surface du substrat sur la construction du dépôt [16], et il devient
important d'adapter la rugosité de surface à la taille des particules projetées.
2.4 Défauts d'empilement des lamelles
Des défauts structurels spéciﬁques aux dépôts SPS peuvent être observés.
Figure 1.10  Défauts d'empilement dans un dépôt SPS [9].
Les défauts initiaux des dépôts SPS (fractures, porosités ...) se forment au niveau des
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premières couches et ne se résorbent pas lors de la croissance des dépôts, s'aggravant
avec l'augmentation de l'épaisseur (Figure 1.10). L'enthalpie du plasma joue aussi un rôle
important : les poudres doivent être fondues à c÷ur sans pour autant avoir un temps de
séjour trop important, pouvant entraîner leur évaporation. Pour limiter les défauts, un
soin particulier doit être apporté à la préparation des suspensions : des paramètres tels
que le solvant, le dispersant, la charge de poudre jouent un rôle prépondérant [17].
La qualité d'un dépôt est corrélée au bon étalement et à la bonne adhérence des
premières lamelles. C'est donc sur cette première couche que se focalise cette étude, dont
le but est de mieux comprendre les mécanismes liés à l'étalement des gouttes.
3 Formation de la première couche
La formation de la première couche se résume à l'interaction de gouttes sur une
paroi rigide couplée à des phénomènes de transfert thermique. Les interactions aux
interfaces sont fortement complexiﬁées par les pollutions de surface, le relief du substrat,
la température de la goutte avant son impact ... Pour mieux comprendre les mécanismes
inﬂuençant l'étalement d'une goutte, les paragraphes suivants s'attachent à décrire dans
un premier temps les paramètres servant à caractériser l'étalement de gouttes, puis dans
un second temps les mécanismes physiques conduisant à l'étalement d'une goutte.
3.1 Paramètres de l'étalement d'une goutte
Pour comprendre comment s'étale une goutte et quelle est l'inﬂuence des diﬀérentes
variables (vitesse d'impact, température du substrat, proﬁl de rugosité ...), il est nécessaire
d'établir des critères permettant de comparer l'étalement des gouttes selon ces diﬀérentes
conditions.
3.1.1 Facteur d'étalement : ﬁnal ou maximum
Lorsqu'une particule impacte sur une surface, elle s'étale, formant une lamelle. A
l'issue de l'étalement, la lamelle atteint un diamètre maximum, noté Dmax qui dépend
naturellement de la quantité de matière qui s'étale. Le facteur d'étalement ξmax, largement
utilisé, est déﬁni comme étant le rapport du diamètre d'étalement Dmax par rapport à la
17
Chapitre 1 Bibliographie
la dimension de la particule D0 :
ξmax =
Dmax
D0
(1.1)
Ce Dmax est mesuré sur les caméras. Le diamètre de la lamelle, D, est mesuré après que
la lamelle se soit ﬁgée. Le rapport entre D et D0 exprime le facteur d'étalement ﬁnal ξ. La
façon dont est mesurée le facteur d'étalement inﬂue sur les interprétations des mécanismes
d'étalement. La Figure 1.11) illustre ces diﬀérences :
Figure 1.11  Diﬀérence entre diamètre d'étalement maximum et ﬁnal.
 soit on considère le diamètre d'étalement ﬁnal, où le front de matière ﬁge. Ce
diamètre est mesurable sur les images MEB.
 soit on considère le diamètre d'étalement maximum.
La mesure du diamètre d'étalement maximum reste diﬃcile à réaliser, tout
particulièrement pour des gouttes micrométriques. Pour ces dernières, cette mesure ne
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peut être réalisée que par l'observation de l'étalement des gouttes, nécessitant l'utilisation
de caméras rapides. Nous verrons par la suite que, selon les conditions d'impact, la
matière en bord de lamelle peut reculer, et le diamètre d'étalement maximum devient
alors diﬀérent du diamètre d'étalement ﬁnal (chapitre 3, sections 2.3.3).
3.1.2 Temps et vitesse d'étalement
L'étalement d'une goutte s'eﬀectue par écoulement de matière selon un front de
propagation tangentiel à la surface d'impact. Le temps de propagation de la matière
entre l'instant du choc et celui de l'étalement maximum est appelé temps d'étalement te.
On peut alors remonter à la vitesse d'étalement Ve (Figure 1.12), par le rapport entre le
rayon de la lamelle et le temps d'étalement :
Ve =
Dmax
2te
(1.2)
Nous verrons plus tard que pour des particules millimétriques, la vitesse d'étalement
est facilement mesurable et plus diﬃcilement pour des particules micrométriques, obtenues
en APS, pour lesquelles une vitesse moyenne est estimée.
Figure 1.12  Front de propagation de la matière liquide d'une goutte lors de son
étalement à deux instants diﬀérents, t et t′, avec t′ > t. Ve étant la vitesse d'étalement.
Ces paramètres établis, voyons les autres paramètres qui inﬂuent sur l'étalement d'une
goutte.
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3.2 Mécanismes physiques de l'étalement d'une goutte
L'étalement d'une goutte sur une surface dépend des propriétés de la goutte telles que
la tension de surface, la viscosité et des caractéristiques de la surface du support telles
que la rugosité, la température et la nature chimique.
3.2.1 Mouillabilité et tension superﬁcielle
La surface d'un solide est communément considérée comme la limite externe de
celui-ci. Du fait que tout matériau se trouve dans un environnement extérieur (air,
gaz, milieu aqueux ...), la surface doit être considérée comme une interface présentant
selon l'environnement des interactions solide-gaz et solide-liquide régissant fortement le
comportement à l'étalement des gouttes [18]. Le mouillage est l'étude de l'étalement d'un
liquide déposé sur un substrat solide. La mouillabilité d'une surface par un liquide est
déﬁnie par l'angle de contact θa au niveau de la ligne triple où coexistent les trois
phases qui dépendent des trois tensions interfaciales solide-liquide, solide-gaz et gaz-liquide
représentées respectivement par σSL, σSG, σGL (Figure 1.13).
Figure 1.13  Angle de contact statique apparent et tension de surface entre les milieux
liquide, solide et gazeux [19].
A l'équilibre thermique et dynamique, la somme des trois forces est nulle. Ce qui
conduit à la relation de Young :
σGL cos θa = σSG − σSL (1.3)
La tension superﬁcielle du liquide s'oppose à la déformation de la surface d'un liquide.
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Selon la valeur de l'angle de mouillage, on peut déterminer si la goutte est mouillante,
partiellement mouillante ou non mouillante (Figure 1.13). L'essentiel des études qui
ont été menées dans notre domaine sur l'eﬀet de la tension de surface est réalisé sur
des gouttes tombantes millimétriques. Ukiwe [20] s'est intéressé à des gouttes d'eau
millimétriques impactant à diﬀérentes vitesses sur des surfaces polymères présentant
diﬀérentes tensions superﬁcielles. Il apparaît alors que les premiers moments de l'étalement
sont proches pour les diﬀérentes conditions de vitesse et de surface. Cependant à vitesse
d'impact équivalente, l'augmentation de la tension de surface des substrats conduit à une
accentuation de l'eﬀet de recul/rebond de la matière en ﬁn d'étalement. Ce phénomène,
observé pour des gouttes millimétriques et micrométriques, se traduit par un recul de la
matière après que celle-ci ait atteint un diamètre d'étalement maximum.
Fukumoto [21] s'est intéressé à l'inﬂuence de la mouillabilité de l'interface pour des
particules millimétriques de cuivre. L'auteur fait impacter des gouttes sur un substrat
d'acier inoxydable 304L et sur un substrat d'acier inoxydable sur lequel a été déposé par
PVD une couche d'or. L'ajout de cette couche modiﬁe la mouillabilité d'un substrat à
l'autre. Cette étude montre une forte relation entre le mouillage et le refroidissement
de la lamelle. Eﬀectivement, l'augmentation de la mouillabilité augmente le contact
substrat/lamelle, contribuant à diminuer "les vides" à l'interface lamelle/substrat. Tanaka
et Fukumoto [22] se sont intéressés à l'impact de la mouillabilité sur les mêmes substrats
pour des particules d'alumine micrométriques. Pour ces études, les auteurs préchauﬀent le
substrat à 673 K avant de faire impacter des gouttes sur ces surfaces. Les lamelles obtenues
sur acier 304L présentent beaucoup moins de porosités que celles obtenues pour les
substrat de 304L revêtus d'une couche d'or. Ainsi, le substrat non déposé présente une plus
grande mouillabilité que le substrat revêtu d'or à 673 K. Cependant, les impacts obtenus
sur ces substrats non préchauﬀés tendent à montrer qu'au contraire, la mouillabilité du
substrat revêtu est supérieure à celle du substrat de 304L. Les auteurs concluent qu'il
est plus eﬃcace d'augmenter la température du substrat pour augmenter sa mouillabilité
plutôt qu'en changeant le matériau.
Comme nous l'avons vu, l'augmentation de la mouillabilité lors de l'étalement conduit
à un meilleur contact lamelle-substrat. Toutefois, la viscosité de la goutte joue aussi un
rôle majeur dans l'interaction lamelle-substrat.
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3.2.2 Viscosité
Lorsque la goutte s'étale sur le substrat, elle est soumise à l'énergie cinétique de la
particule et à la pression d'impact. L'énergie cinétique contribue à l'écoulement latéral
des ﬂuides et est appelée énergie cinétique d'étalement. La pression d'impact améliore
le contact entre le substrat et la lamelle, favorisant le refroidissement de la lamelle par
dissipation visqueuse (Figure 1.14).
Figure 1.14  Dissipation visqueuse de l'énergie cinétique par interaction liquide/substrat
lors de l'étalement d'une goutte
Goutier [23] s'est intéressé à l'impact de gouttes d'alumine et de NiAl sur un
substrat d'acier inoxydable 304L. L'auteur montre que sur substrat chaud, la viscosité
de l'alumine joue un rôle dans la dissipation de l'énergie cinétique d'étalement : les fortes
vitesses de refroidissement des lamelles projetées par projection thermique (de l'ordre
de 200 °C/µs) couplées à la forte évolution de la viscosité durant le refroidissement
entraînent une dissipation visqueuse importante de l'énergie lors de l'étalement de la
goutte. McDonald [24] a développé un modèle basé sur les lois de conservation de l'énergie
pour estimer la viscosité cinématique. Il montre ainsi que la diminution de la viscosité
conduit à l'augmentation du facteur d'étalement de la goutte. En eﬀet, cette diminution
de la viscosité s'accompagne de l'augmentation de la friction entre le liquide de la goutte
et le substrat et d'une augmentation de la surface de contact qui, par ailleurs, favorise le
refroidissement et diminue ainsi le temps de refroidissement.
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Voyons maintenant l'inﬂuence de la rugosité sur l'étalement des gouttes.
3.2.3 Rugosité
Plusieurs outils peuvent être utilisés pour mesurer la rugosité d'un substrat, tels
qu'un rugosimètre et un microscope à force atomique (AFM). Le premier est d'un usage
beaucoup plus aisé et rapide, mais les erreurs sur les mesures sont très diﬀérentes (le
second permet d'apprécier le nanomètre contre le 10ieme de micromètre pour le premier).
Les parties précédentes ont mis en avant l'importance de l'interaction lamelle/substrat.
L'état de surface, rugueux ou lisse, joue donc un rôle important. Ainsi, la particule s'étale
diﬀéremment sur un substrat lisse (poli-miroir) et sur un substrat rugueux. Tout d'abord,
examinons un proﬁl de rugosité et précisons les paramètres déﬁnis à partir de ces proﬁls.
La Figure 1.15.a. montre un proﬁl de rugosité permettant d'observer, par rapport à une
ligne moyenne [25] :
 La saillie du proﬁl : partie du proﬁl dirigée vers l'extérieur (de la matière vers le
milieu environnant) et reliant 2 intersections consécutives du proﬁl avec la ligne
moyenne, de hauteur Zp.
 Le creux du proﬁl : partie du proﬁl dirigée vers l'intérieur (du milieu environnant vers
la matière) et reliant 2 intersections consécutives du proﬁl avec la ligne moyenne,
de hauteur Zv
 Élément du proﬁl : saillie du proﬁl puis creux adjacent
a. b.
Figure 1.15  (a) Élément de proﬁl avec une saillie Zp et un creux Zv et (b) représentation
de la hauteur maximale du proﬁl Rz [25]
Les paramètres de rugosité permettant d'évaluer l'état de surface du matériau sont :
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 La hauteur maximale du proﬁl, notée Rz (Figure 1.15.b.), correspond à la somme
des hauteurs de la plus grande saillie du proﬁl, Zp, et du plus profond des creux du
proﬁl Zv à l'intérieur d'une longueur de base.
 La rugosité arithmétique moyenne Ra correspondant à la moyenne arithmétique des
valeurs absolues des ordonnées Z(x) à l'intérieur d'une longueur de base l :
Ra =
1
l
∫ l
0
|Z(x)dx| (1.4)
La rugosité arithmétique moyenne peut aussi être exprimée sur une unité de surface,
au lieu d'une longueur de base, s'exprimant alors selon la loi :
Sa =
1
l
∫ l
0
|Z(x, y)dxdy| (1.5)
 Le facteur d'asymétrie du proﬁl, noté Rsk, représente une mesure de l'asymétrie de
la courbe de distribution de l'amplitude.
La Figure 1.16.a. représente l'impact du Rsk sur la topographie de la surface.
a. b.
Figure 1.16  Représentation (a) du facteur d'asymétrie du proﬁl Rsk et (b) du facteur
d'aplatissement du proﬁl Rku [25]
 Le facteur d'aplatissement du proﬁl, noté Rku, représente quand à lui l'aplatissement
de la courbe de distribution de l'amplitude. La Figure 1.16.b. traduit la variation
de ce paramètre en terme de proﬁl de surface.
Dans le domaine de la projection thermique, le substrat sur lequel le dépôt est
réalisé est très souvent sablé aﬁn de le rendre rugueux. Cette rugosité oﬀre ainsi des
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points d'accroche au dépôt, augmentant considérablement la résistance mécanique à
l'arrachement de ce dernier. Toutefois, la rugosité déstabilise fortement le liquide de la
goutte, conduisant à la formation de nombreuses éjections. Ceci complique l'interprétation
des images lors de l'observation d'impacts isolés. C'est pourquoi la grande majorité des
études d'impacts en projection thermique a été réalisée sur des substrats présentant une
rugosité arithmétique moyenne Ra faible autour de 0,02 µm. De telles rugosités sont
obtenues par polissage mécanique, l'état de surface étant alors qualiﬁé de poli-miroir.
En projection plasma, le comportement de particules obtenues impactant sur un
substrat de Ra supérieur à 0,02 µm a fait l'objet de rares travaux. Quelques uns de
ces travaux consistent à observer l'impact de gouttes sur substrat de rugosités données,
d'autres sur des substrats texturés comme nous allons le voir plus loin.
3.2.3.1 Substrat rugueux
Le Tableau 1.1 résume les valeurs de degré d'étalement maximum ξmax pour des
particules de molybdène s'étalant sur des substrats de verre sablés, non sablés, préchauﬀés
et non préchauﬀés.
Tableau 1.1  Degré d'étalement maximum ξmax pour une particule de molybdène sur un
substrat de verre présentant diﬀérents états de surface
Auteurs Traitement de surface Ra (µm) Traitement thermique ξmax
Mc Donald [26] sablé 1,25-7
non préchauﬀé 5,8-8,6
préchauﬀé (370°C) 4,5-6,9
Moreau [27]
lisse 0,02
non préchauﬀés
6,5-10,5
sablé ﬁnement 0,8 5-8
sablé grossièrement 9,6 3,5-6
Il apparaît dans ces études que l'augmentation de la rugosité entraîne la formation de
lamelles fortement déformées et avec une morphologie aléatoire. Pour un Ra supérieur à
6 µm la lamelle devient extrêmement distordue et fragmentée, du fait de la présence de
larges aspérités bloquant l'écoulement du liquide [26].De plus, il ressort de ces observations
que pour chaque valeur de rugosité supérieure à 1 µm, le maximum d'étalement sur surface
chauﬀée et non chauﬀée semble approximativement le même [26].
L'étude de McDonald [26] montre que la rugosité moyenne à l'échelle micrométrique
(sablage) joue un rôle prépondérant dans la forme et la dimension de la lamelle. Ivosevic et
al. [28] se sont intéressés à la modélisation de l'étalement tridimensionnel d'une particule
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de polymère sur des substrats rugueux en utilisant une torche HVOF (Projection par
Flamme Supersonique). Il ressort de cette étude qu'une augmentation de la rugosité
moyenne de la surface conduit à une diminution du degré d'étalement, observation
commune à celle de Moreau [27] pour des particules de molybdène sur des substrats de
verre. Moreau constate aussi une augmentation du temps de refroidissement des lamelles
et une diminution du temps d'étalement avec l'augmentation de la rugosité. En somme, la
rugosité augmente les contraintes de cisaillement dues à la friction de la goutte s'étalant
sur la surface rugueuse [29].
3.2.3.2 Surface texturée
Dans cette partie, on distinguera deux types de surface : rugueuse et texturée. Dans
le premier cas, on a cherché à obtenir un Ra donné, dans le second on souhaite réaliser
un proﬁl de rugosité donné.
Ainsi, Patel et al. [30] se placent à des valeurs de skewness Rsk diﬀérentes pour des
substrats d'acier inoxydable 304L. Pour cela, trois types de traitements de surface sont
utilisés : le dégraissage, l'attaque chimique et le sablage à la grenaille d'acier.
Tableau 1.2  Valeurs de rugosité et de skewness des substrats [30]
État de surface Ra (µm) Rsk
Dégraissé 0,14 -1,1
Traité chimiquement 0,36 0,6
Sablé 4,60 -0.3
Il apparaît alors, au niveau des lamelles, que la surface traitée chimiquement, avec un
Rsk > 0 présente des propriétés de mouillage plus favorables (angle de contact θc ≈ 50°)
que dans le cas des surfaces dégraissées et sablées ( respectivement θc ≈ 70° et θc ≈ 100°).
L'auteur évalue aussi la forme des lamelles, à travers un critère de circularité. La surface
traitée chimiquement donne lieu à des lamelles plus circulaires que sur les autres surfaces.
Au niveau du dépôt, des tests d'arrachement sont réalisés sur les trois types de substrats.
La charge à la rupture des surfaces sablées (12,1-15,0 N) est supérieure à celle des autres
surfaces (9,1-12,0 N pour les substrats traités chimiquement et 6,1-9,0 N pour les surfaces
dégraissées). La plus forte rugosité des substrats sablés favorise l'accroche mécanique,
entraînant une meilleure adhésion du dépôt au substrat. De plus les dépôts réalisés sur
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des surfaces avec un Rsk > 0 sont plus adhérents que ceux réalisés sur des surfaces avec
un Rsk < 0.
Mc Donald [26] a également étudié l'étalement d'une particule d'alumine sur des wafers
de silicium présentant des motifs réguliers de colonnes. L'auteur fait varier la hauteur de
ces colonnes, de 1 à 3 µm et la distance entre les colonnes de 1 à 5 µm , ce qui donne lieu
à de fortes variations de comportement (Figure 1.17).
Figure 1.17  Images de lamelles de nickel après solidiﬁcation sur des wafers de silicium
texturés et préchauﬀés dont les distances entre colonnes varient de 1 µm(a) à 5 µm (b).
A gauche : Échantillons dont la hauteur de colonne est de 1 µm. A droite : hauteur de
colonne de 3 µm. [26]
Lorsque la distance entre les pics augmente et que la hauteur des pics restent la
même (comparaison des images (a) et (b) de la Figure 1.17 à gauche et à droite), le
diamètre d'étalement varie peu (± 5 µm). Par contre l'augmentation de la hauteur
des colonnes avec une distance entre les colonnes constante (comparaison des images
(a) gauche et (a) droite pour une distance entre colonne de 1 µm, et comparaison des
images (b) gauche et (b) droite pour un distance entre colonne de 3 µm), la diminution
du diamètre d'étalement est notable avec l'augmentation de la hauteur des colonnes. En
résumé, lors de l'étalement d'une goutte sur un substrat rugueux, la distance entre les
pics présente une inﬂuence bien moindre que la hauteur des pics.
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Shinoda [31] s'intéresse à l'étalement de particules d'étain sur des substrats de verre
de quartz texturés par photolithographie, avec plusieurs morphologies, et une rugosité
arithmétique Ra commune de 0,5 µm : des lignes espacées les unes des autres, des
colonnes organisées, ou encore des obstacles ou des creux organisés. Il conclut que malgré
la faible rugosité, cette dernière a une forte inﬂuence sur la morphologie des lamelles et
sur le nombre de doigts d'éjection, d'où l'importance de contrôler ce paramètre. Dans
une autre étude, Shinoda [32] simule l'étalement de gouttes micrométriques sur surfaces
microstructurées concaves. Il apparaît au cours de ce travail que les éjections et bras de
matière sont essentiellement liés à l'étalement qui ﬁnit par se propager dans les régions
concaves. La modélisation montre que les éjections ont lieu uniquement quand la viscosité
de la goutte a diminué. En eﬀet, la diminution de la viscosité en dessous d'un certain
seuil conduit à des instabilités entraînant l'apparition d'éjections et de bras de matière.
Liu [33] s'est intéressé à la modélisation à deux dimensions de l'impact de gouttes de
tungstène de 10 à 60 µm sur des surfaces ondulées. Toutefois, ce modèle ne prend pas
en compte la solidiﬁcation de la goutte. Liu montre que pour une longueur d'onde de la
rugosité plus large que le diamètre de la particule, l'étalement de la goutte s'achève par
une violente rupture du liquide. Quand la longueur d'onde de la surface est plus petite que
le diamètre de la particule, la surface entrave l'étalement de la goutte. Raessi [34] simule
tridimensionellement les eﬀets d'une surface rugueuse sur l'impact de gouttes d'alumine
micrométriques et sur la forme des lamelles ainsi obtenues. La surface est structurée sous la
forme de cubes mesurant 1, 2 et 3 µm de coté, et régulièrement espacés par des intervalles
mesurant le double de leur taille. Les auteurs concluent que la solidiﬁcation, négligée par
Liu [33], est le principal mécanisme responsable du changement de la forme des lamelles.
La projection thermique de gouttes par procédé plasma présente quelques
particularités qui lui sont propres, telles la haute température des gouttes (2000 -
3000 ° C), de fortes vitesses d'impact (150-250 m/s) et des ﬂux thermiques importants
(≈ 2 MW/m2 [35]) entre le plasma et le substrat. Cela entraîne des comportements
spéciﬁques à ce domaine, avec des temps de refroidissement des lamelles sur les surfaces
de l'ordre de 1 à 2 µs. De plus, les thématiques de la température du substrat et
du refroidissement des lamelles ont été omniprésentes tout au long des paragraphes
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précédents. La récurrence de ces problématiques, plus spéciﬁques à la projection
thermique, montrent bien l'importance qu'elles revêtent.
3.3 Cas particulier de la projection thermique
3.3.1 Température du substrat
L'augmentation de la température du substrat va agir à plusieurs échelles : au
niveau chimique par création d'oxydes (si substrat métallique) et au niveau physique
par désorption des pollutions de surface physisorbées : eau, carbone, azote ... Du fait
des conséquences multiples de l'élévation de la température du substrat, Fukumoto [36]
a normalisé l'eﬀet de la température à travers une température seuil, la température
de transition, démarquant deux comportements d'étalement distincts en fonction de la
température du substrat (Figure 1.18).
Figure 1.18  Illustration de la température de transition [36]
Les images visibles sur la Figure 1.18 sont des lamelles de nickel observées après
impact sur un substrat d'acier inoxydable 304L. Pour les faibles températures de substrat,
la lamelle est mal délimitée, avec de nombreuses éjections et bras de matière (notée
"splash splat" sur la Figure 1.18). Pour les hautes températures de substrat, la lamelle est
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bien délimitée et circulaire (appelée "`disk splat"'). Fukumoto déﬁnit la température de
transition, notée TT , comme la température du substrat présentant la même probabilité
d'obtenir une lamelle circulaire ou une lamelle mal délimitée. La formation d'oxydes
et la désorption des pollutions de surface lors de l'augmentation de la température du
substrat expliquent les variations de comportement. Puisque les mécanismes d'étalement
des gouttes varient en fonction de la température du substrat, les deux paragraphes suivant
s'attachent à décrire les mécanismes d'étalement pour des particules impactant sur des
substrats préchauﬀés à une température inférieure à TT et à une température supérieure
à TT .
3.3.1.1 Température du substrat inférieure à TT
Lorsque le substrat est à l'ambiante ou faiblement chauﬀé, l'énergie apportée par le
chauﬀage n'est pas suﬃsante pour désorber les adsorbats et condensats à sa surface ; ces
derniers perturbent fortement l'étalement de la particule. En eﬀet, quand celle-ci émerge
du plasma, elle est généralement très chaude (de l'ordre de 2700°C pour de la zircone).
Lorsqu'elle se rapproche du substrat, froid en comparaison de sa température élevée, les
condensats et adsorbats sont vaporisés. augmentant la pression. Le ﬁlm de vapeur ainsi
généré agit comme un coussin gazeux entre la surface et la goutte, dégradant le contact
mécanique et thermique entre la goutte et le substrat. Mc Donald et al. ont étudié l'impact
d'une goutte de molybdène sur un substrat de verre non chauﬀé [37].
Après impact, la particule s'étale, atteignant un maximum d'étalement au bout
d'environ 1 µs (première image de la Figure 1.19). Passé ce délai, la lamelle commence à
se désintégrer : des trous vont tout d'abord apparaître près du centre, puis en périphérie,
là où les zones sont recouvertes d'un ﬁlm encore liquide. Les zones claires, visibles sur
la deuxième image de la Figure 1.19, sont ces trous qui se forment dans le ﬁlm ﬁn de
matière qui s'est étiré à la surface du substrat. Deux voies principales peuvent conduire
à la rupture d'un ﬁlm liquide sur une surface solide :
 la formation et la croissance de trous internes
 la perturbation d'une onde se propageant le long des bords de la lamelle
Un ﬁlm liquide ﬁn sur une surface ne va pas se rompre spontanément, un trou doit
d'abord être initié dans celui-ci. Une fois ce trou créé, soit il croît soit il se résorbe en
30
Formation de la première couche
Figure 1.19  (a) Photographies expérimentales et (b) images correspondantes calculées
à l'aide du modèle numérique décrivant l'étalement d'une particule de molybdène sur un
substrat de verre non chauﬀé [37].
fonction de l'épaisseur du ﬁlm, de l'angle de contact liquide-solide et du diamètre initial
de trou. Après environ 4 µs, la lamelle est complètement désintégrée, seules la partie
centrale et une couronne de matière périphérique persistent.
Sur substrat froid, la solidiﬁcation de la lamelle est initiée dans sa partie centrale.
L'impact de la particule chasse une grande partie des adsorbats/condensats, permettant
une bonne conduction thermique au centre de la lamelle. Outre le centre, le reste de la
matière est très perturbé par ces pollutions, conduisant à de nombreuses éjections. Ces
particules présentent alors un noyau central solidiﬁé entouré d'un anneau de fragment [38].
Deux types de lamelles diﬀérentes peuvent être distingués :
 quand le matériau impactant sur la surface présente une température de fusion
élevée, le liquide s'étalant sur le substrat refroidit plus lentement. Les lamelles
obtenues dans ces conditions présentent de très nombreuses éjections, avec de longs
doigts s'étalant de la partie centrale de la lamelle vers la périphérie (voir Figure
1.20.a.).
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 si le transfert thermique de la particule s'étalant sur le substrat est rapide (comme
dans le cas de l'étain ou de l'aluminium, matériaux se solidiﬁant très rapidement),
la solidiﬁcation de la goutte est suﬃsamment rapide pour que les bords commencent
à durcir et forment un anneau solide alors que le liquide s'écoule radialement
vers l'extérieur. Lorsque le ﬂuide possède une énergie cinétique importante, ce
dernier est projeté au-dessus de l'anneau solide, devenant instable et se brisant
en petits fragments. Ce mécanisme est appelé, en anglais, freezing-induced splashing
(Figure 1.20.b.).
a. b.
Figure 1.20  Images de lamelles de nickel obtenues par arc-ﬁl sur substrat à température
ambiante : (a) lamelle fragmentée [39] et (b) par mécanisme de freezing-induced splashing
[38].
Ces mécanismes d'étalement, très défavorables à la bonne construction d'un dépôt,
sont conditionnés par la présence ou l'absence de préchauﬀage de l'échantillon.
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3.3.1.2 Température du substrat supérieure à TT
Si le substrat est plus fortement chauﬀé, l'énergie apportée par le chauﬀage va désorber
la majorité des adsorbats et condensats. Ces impuretés n'étant plus présentes en surface,
le ﬁlm de vapeur qui perturbait l'étalement dans le cas d'une température inférieure à
TT , est pratiquement inexistant dans le cas présent lorsque la particule s'approche du
substrat [40]. Le contact thermique entre la lamelle et le substrat est alors bien meilleur.
Cette désorption couplée à l'augmentation de la mouillabilité de la surface du fait
de l'apparition d'une couche d'oxydes à la surface du matériau entraîne une vitesse de
refroidissement du liquide plus importante. Ces mécanismes conduisent à l'obtention d'une
lamelle bien délimitée, circulaire, et présentant très peu d'éjections (voir Figure 1.21). Ces
lamelles présentent une adhérence bien plus importante que celle obtenue sur un substrat
dont la température est inférieure à TT .
Figure 1.21  Particule de molybdène obtenue par projection thermique impactant sur
un substrat de verre préchauﬀé à 400°C [40].
De plus, McDonald [41] montre que la rugosité moyenne à une échelle nanométrique,
obtenue par préchauﬀage du substrat et formation d'oxydes de surface, a moins
d'inﬂuence sur la morphologie des lamelles que les adsorbats de surface. Cedelle [42]
s'est intéressée à l'eﬀet du préchauﬀage sur la rugosité de surface. Le préchauﬀage d'un
substrat de 304L poli-miroir fait croître des pics d'oxydes à l'échelle nanométrique,
modiﬁant la surface à travers le paramètre d'asymétrie du proﬁl Rsk (déﬁni paragraphe
3.2.3 chapitre 1). La présence de ces pics améliore le contact thermique lamelle-substrat
et favorise des lamelles circulaires. Des études de mouillabilité statique de gouttes de
cuivre sur des substrats en acier inoxydable montrent que l'angle de contact diminue
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quand Rsk augmente.
En conclusion, les lamelles obtenues sur un substrat préchauﬀé à une température
supérieure à la température de transition TT présentent des caractéristiques bien plus
favorables à la bonne tenue d'un dépôt (forme régulière, peu d'éjections périphériques
atténuant l'adhérence, meilleur contact avec le substrat...), notamment pour l'élaboration
d'une barrière thermique, que les lamelles obtenues pour des températures de substrat
inférieures à la température de transition.
3.3.2 Refroidissement de la lamelle
À l'issue de ces observations, il apparaît clairement que les paramètres décrits
précédemment (état de surface du substrat, température du substrat, nature du matériau
de la goutte ...) ont une incidence non négligeable sur le contact lamelle/substrat
et donc sur le refroidissement de la lamelle. Un mauvais contact (vides à l'interface
lamelle/substrat) augmente la résistance thermique et augmente en conséquence le temps
de refroidissement de la lamelle. Les pyromètres rapides utilisés sur les banc d'impacts,
qui seront décrits par la suite permettent de mesurer la température ∆T que perd la
lamelle sur un laps de temps donné ∆t. La vitesse de refroidissement notée Vr s'exprime
alors :
Vr =
∆T
∆t
(1.6)
Shinoda [43] s'est intéressé à l'eﬀet de la variation du diamètre moyen des poudres de
zircone yttriée sur la vitesse de refroidissement des lamelles (Figure 1.22.a.).
D'après Shinoda, la vitesse avant impact des particules et la température des
particules n'ont pas d'incidence sur la vitesse d'étalement. Par contre, l'augmentation de
la taille des particules entraîne une diminution de la vitesse de refroidissement. De plus
d'après Moreau [27] le temps de refroidissement augmente de manière notable avec la
rugosité du substrat, passant de 2 µs pour un poli-miroir à 10 ± 2 µs pour une surface
de Ra de 10 ± 2 µs (respectivement smooth et gritblasted (coarse) de la Figure 1.22.b.).
Enﬁn, la vitesse de refroidissement augmente avec la température du substrat [44].
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a. b.
Figure 1.22  Variations (a) de la vitesse de refroidissement avec la taille des gouttes [43]
et (b) du temps de refroidissement (noté cooling time) avec le degrés d'étalement (noté
ﬂattening degree) et l'état de surface du substrat [27].
Les observations générales des deux premières parties montrent que de nombreux
facteurs inﬂuencent l'étalement de gouttes de tailles micrométrique et millimétrique :
la température du substrat (oxydation, désorption, rugosité du substrat) et de la goutte
(viscosité, tension de surface)... L'étalement de particules submicroniques présentent à
ce jour des diﬃcultés majeures d'observation du fait de leur très petite taille. Les bancs
d'étude d'étalement de gouttes micrométriques sont limités en terme de détection à des
gouttes d'une dizaine de microns. De ce fait, très peu d'études ont été réalisées sur les
impacts de gouttes sub-micrométriques. La partie suivante décrit donc les motivations
et les problématiques de cette étude, visant à mieux comprendre l'étalement des gouttes
submicrométriques à travers une comparaison entre les échelles micrométrique et sub-
micrométrique.
4 Comparaison entre les échelles sub-micrométrique et
micrométrique
La comparaison des échelles sub-micrométrique et micrométrique s'accompagne
naturellement de fortes disparités en terme de taille de particule et de vitesse de vol. Pour
s'aﬀranchir de ces variations et comparer les échelles dans des conditions semblables, des
nombres sans dimensions sont utilisés. C'est donc à travers ces critères de comparaison
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que nous chercherons à établir des lois d'étalement.
4.1 Nombres adimensionnels et lois d'étalement
Deux nombres adimensionnels sont utilisés pour décrire l'écoulement des ﬂuides
au niveau de l'interface liquide/solide : le nombre de Weber We, correspondant au
rapport entre les forces d'inertie et la tension superﬁcielle, et le nombre de Reynolds
Re, correspondant au rapport entre les forces d'inertie et les forces visqueuses :
We =
ρv2D0
σ
et Re =
ρvD0
µ
(1.7)
avec ρ : la masse volumique du liquide de la goutte, v : la vitesse , D0 : les dimensions
de l'objet considéré, σ : la tension de surface du liquide, µ :la viscosité du liquide.
Le nombre de Weber d'impact, noté We par la suite, prend en compte la vitesse de la
particule avant impact et la taille de la goutte en vol. Ce nombre donne une bonne idée
de l'interaction lamelle/substrat.
S'il existe un nombre conséquent de travaux autour du nombre deWeber et de la vitesse
des particules, quantité d'entre eux concernent des observations de gouttes tombantes
à l'échelle millimétrique : Pasandideh [45, 46], Mundo [47], Tabbara [48]. Ces auteurs
étudient, pour diﬀérentes valeurs de We ou de Re, l'étalement de gouttes selon diﬀérents
paramètres : l'angle de contact goutte/substrat, température et rugosité du substrat... Des
études sur l'étalement de particules micrométriques en condition de projection plasma ont
par ailleurs été menées par expérimentation ou par modélisation. Dans un cas comme dans
l'autre, ces études ont un but prédictif, cherchant à établir une relation entre le nombre
de Reynolds (ou de Weber) et le facteur d'étalement maximum ξmax.
4.1.1 Modèles phénoménologiques
Ces modèles étudient les phénomènes globaux qui ont lieu lors de l'étalement, et
considèrent que l'étalement est complet avant la solidiﬁcation. Plusieurs hypothèses
sont fréquemment considérées : trajectoire de la goutte perpendiculaire à la surface,
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fusion totale lors de l'impact, transformation de la sphère fondue en disque parfait,
contact parfait à l'interface substrat/lamelle et ﬂux thermique par conduction plutôt que
par convection. Les diﬀérentes lois qui découlent des modèles phénoménologiques sont
regroupées dans le tableau 1.3. Rappelons que la résistance thermique de contact Rth est
la résistance thermique à l'interface lamelle/substrat qui peut être due aux vides, aux
oxydes formés par le préchauﬀage ...
Tableau 1.3  Expression des lois d'étalement phénoménologiques des diﬀérents auteurs.√
: phénomène pris en compte, - : non pris en compte ; σ : tension de surface ; Fv : force
visqueuse ; Rth : résistance thermique de contact.
Auteurs σ Fv Rth Solidiﬁcation Mécanisme prépondérant Équation
Jones [49] -
√ √
- ξmax =
√
4
3Re
1
4
Collings [50]
√
-
√
- ξmax =
√
We
6
Fukanuma [51] -
√ √
- ξmax = 1, 06Re
1
6
Madjeski [52]
√ √
-
√
Dissipation visqueuse ξmax = 1, 2941Re0.2 pour Re > 100
√ √
-
√
Tension de surface ξmax =
√
We
3 pour We > 100
Des modèles numériques ont ensuite été développés pour mieux comprendre l'impact
initial de la particule et l'étalement couplé ou non avec la solidiﬁcation.
4.1.2 Modèles numériques
Des modèles dits compressibles permettent d'étudier les premières étapes de l'impact
d'une goutte : le comportement est celui d'une particule frappant une paroi ﬁxe. Des
ondes de choc et de compression se propagent alors au sein de la goutte [53]. La particule
se déforme et l'énergie cinétique de la particule se transforme en énergie de surface et
en travail visqueux. D'autres modèles simulent l'impact, c'est à dire l'étalement et la
solidiﬁcation. La matière est alors considérée incompressible : comme ils ne tiennent pas
compte des pics de pression, ils ne sont pas valables durant les premiers instants de
l'étalement. Le tableau 1.4 résume les principales lois d'étalement établies par ces modèles :
4.1.3 Lois établies expérimentalement
Les lois d'étalement peuvent bien évidemment être établies expérimentalement. Les
diamètres des lamelles sont alors mesurés puis rapportés au diamètre des particules
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Tableau 1.4  Expression des lois d'étalement numériques des diﬀérents auteurs.
√
:
phénomène pris en compte, - : non pris en compte ; σ : tension de surface ; Fv : force
visqueuse ; Rth : résistance thermique de contact.
Auteurs σ Fv Rth Solidiﬁcation Équation
Trapaga [54]
√ √
- - ξmax = 1, 00Re0.2
Watanabe [55]
√ √
- - ξmax = 0, 82Re0.2
Liu [56]
√ √
- - ξmax = 1, 04Re0.2
Bertagnolli [57]
√ √
-
√
ξmax = 0, 925Re
0.2
incidentes. La précision des lois ainsi déﬁnies dépend essentiellement de la mesure du
diamètre des particules avant impact : des bancs d'impact, comme celui utilisé dans la
présente thèse (décrit dans le chapitre 2), permettent une grande précision sur le diamètre
de la goutte incidente. Toutefois, ces dispositifs permettent des mesures sur un nombre
limité de lamelles, là où les études considérant un diamètre moyen pourront mesurer un
grand nombre de cas.
Expérimentalement, Shinoda [58] s'est intéressé à l'impact de gouttes micrométriques
à faible vitesse, entre 10 et 80 m/s, établissant la loi d'étalement suivante : ξ = 0, 43Re
1
3 .
Pour ce qui est de l'échelle sub-micrométrique, aucune loi n'a pu être établie et les
mécanismes de l'étalement sont encore mal compris. La présente étude cherche donc à
mieux comprendre la formation des lamelles sub-micrométriques. Toutefois, comme il a
été dit précédemment, un banc d'impact ne permet pas d'étudier des étalements de gouttes
sub-micrométriques. Nous allons donc nous appuyer sur les connaissances à l'échelle
micrométrique, à travers une étude adimensionnelle, pour appréhender les mécanismes
régissant l'étalement de gouttes sub-micrométriques.
4.2 Interaction de la goutte par rapport au substrat
L'étalement d'une goutte est soumis à un bilan énergétique (Figure 1.23) : l'énergie
cinétique, l'énergie liée à la tension de surface et de capillarité, et la dissipation visqueuse.
L'énergie cinétique favorise l'étalement de la goutte tandis que les forces de tensions
de surface et les forces de capillarité du substrat s'opposent à cet étalement. Une forte
viscosité de la goutte (liée à une température avant impact proche du point de fusion)
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Figure 1.23  Énergies et interactions régissant l'étalement d'une goutte
induit des frictions du liquide sur le substrat plus importante que pour une goutte peu
visqueuse. Ces frottements favorisent le refroidissement de la lamelle. Notons que la
vitesse d'étalement Ve est très souvent employée pour caractériser l'étalement de lamelles.
Si des valeurs moyennées peuvent être mesurées à l'échelle micrométrique, aucune valeur
ne peut être mesurée à l'échelle sub-micrométrique. C'est donc essentiellement à travers la
vitesse avant impact de la particule que cette étude est réalisée. Pasandideh [46] a montré
que pour des gouttes tombantes, l'eﬀet de capillarité (tension superﬁcielle, mouillabilité)
peut être ignoré devant l'énergie visqueuse lorsque la relation We >> Re
1
2 est respectée.
A l'échelle micrométriques, les forces visqueuses sont très souvent considérées, et ce
au détriment des forces de capillarité, négligées, notamment en modélisation : d'après
Bertagnolli [57,59], la tension de surface a un eﬀet négligeable dans le processus limitant
les éjections en comparaison de la dissipation visqueuse. En d'autre terme, l'énergie
cinétique nécessaire à l'étalement est essentiellement dissipée par interaction visqueuse
avec le substrat. Pour Fukanuma [51], l'énergie cinétique de la particule est dissipée
seulement par interactions visqueuses. De plus, Sarret [60] s'est placé dans son étude
à un nombre de We et de Re proche pour l'échelle millimétrique et micrométrique.
Pour obtenir un cas similaire à la projection plasma à partir de goutte tombante,
l'auteur augmente la viscosité dynamique d'un ordre de grandeur et diminue la tension
superﬁcielle de deux ordres de grandeurs. Pour ce qui est de l'échelle sub-micrométrique,
rien ne nous permet de dire ce qu'il en est. Une partie de cette étude consistera à estimer
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par une approche adimensionnelle, détaillés dans le Chapitre 2, section 1 si les forces de
capillarité sont encore négligeables à cette échelle.
4.3 Particularités des impacts sub-micrométriques
La faible taille des particules sub-micrométriques entraîne l'apparition d'un certain
nombre de phénomènes en vol propres au SPS.
4.3.1 Eﬀet Knudsen
Le nombre de Knudsen, Kn, est déﬁni comme le rapport entre le libre parcours moyen
des particules λ et le diamètre de la particule injectée dans le plasma D0.
Kn =
λ
D0
(1.8)
Ce nombre permet de déﬁnir le régime d'écoulement en terme de continuité du milieu.
Pour des particules micrométriques, projetées en APS, le nombre de Knudsen est donné
entre le régime continu (Kn<10−2) et proche du régime continu (10−2<Kn<1). Pour les
particules sub-micrométriques, SPS, le régime est qualiﬁé de transitoire (10−2<Kn<10)
voir de "particules libres" (Kn>10) [61, 62]. Pour les particules les plus petites, le
nombre de collisions des atomes excités du plasma avec la poudre diminue drastiquement,
entraînant une diminution notable de la température des particules et, dans une moindre
mesure la vitesse, ainsi que leur quantité de mouvement.
4.3.2 Inertie des particules
Lorsque de ﬁnes particules de taille sub-micrométrique sont projetées sur une surface,
elles tendent à suivre le ﬂux au dessus de la surface sur laquelle elles sont déposées. Ainsi,
le nombre de Stokes St [63] permet de déterminer sous quelles conditions une petite
particule atteindra la surface et ne suivra pas le ﬂux de gaz du fait de leur faible inertie.
St =
ρv2D0
µg.lBL
(1.9)
ρ, v et D0 étant relatif à la particule liquide, g au gaz, et BL l'épaisseur de la couche
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limite en surface du substrat. Cette dernière est la zone d'interface entre un corps et
le ﬂuide environnant lors d'un mouvement relatif entre les deux, conséquence de sa
viscosité. Ainsi St doit être bien supérieur à 1 pour traverser la couche limite et atteindre
le substrat. Une particule de zircone de 1 µm avec une vitesse de 300 m/s, un mélange
Ar-H2 et une couche limite de 1 mm présente un St de 10, mais chute à 1 pour une
particule de 0,3 µm. La taille limite dépend fortement de la vitesse d'impact de la
particule au bord de la couche limite, cette dernière étant inversement proportionnelle
à la racine carrée de la vitesse du ﬂux. Ainsi, les conditions d'impact dépendront du
type de torche, du proﬁl de la tuyère, du mélange de gaz, de la puissance dissipée et de
la distance de projection. L'augmentation de la distance de tir entraîne une expansion
du jet qui se mélange avec l'atmosphère ambiante, augmentant l'épaisseur de la couche
limite et réduisant le nombre de Stokes.
La vitesse d'impact des gouttes, la rugosité et la température de
préchauﬀage du substrat peuvent conduire à des comportements diﬀérents
lors de l'étalement. La morphologie des lamelles permet souvent une
bonne compréhension de ces comportements. Toutefois, l'observation
complémentaire des lamelles en coupe apporte de nombreuses informations
sur la qualité de l'interface lamelle/substrat.
4.4 Qualité de l'interface
La plupart des études qui se sont intéressées à l'interface lamelle/substrat a été réalisée
par FIB (Focused Ion Beam) : un faisceau d'ions ablate localement la matière, révélant
ainsi l'interface substrat-dépôt. Tran [64] a étudié des impacts de NiCr sur substrats
d'aluminium 5052 poli-miroir. Trois conditions de préchauﬀage ont été analysées :
substrat non préchauﬀé, substrat préchauﬀé à 350 °C pendant 90 min puis refroidi en
condition anhydre pour en préserver la surface, et substrat préchauﬀé puis maintenu à
350 °C durant la projection.
Les lamelles obtenues sur substrats poli-miroir non préchauﬀés, lamelles "type" (c),
(d), (e) et (f) de la Figure 1.24 présentent des zones de faible contact avec de la
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Figure 1.24  Diﬀérentes morphologies de lamelle de NiCr observées sur des substrats
d'aluminium (a) lamelle circulaire avec bras d'éjection, (b) lamelle circulaire sans bras
d'éjection, (c) lamelle "`halo"', (d) lamelle "`halo"' avec bras d'éjection, (e) lamelle "`halo
donut"' et (f) les lamelles fragmentées [64]
porosité à l'interface et des zones de délamination en périphérie, des zones de bon
contact étant parfois observables, notamment au centre de la lamelle. Les impacts sur
substrats préchauﬀés puis refroidis s'apparentent essentiellement à la morphologie des
lamelles "type" (d) de la Figure 1.24, avec de nombreuses éjections et une partie centrale
adhérente. Les zones périphériques ont une forte porosité et un mauvais contact lamelle-
substrat. Enﬁn les lamelles sur substrats d'aluminium préchauﬀés et maintenus à 350 °C
sont circulaires, lamelles (a) et (b) de la Figure 1.24. Celles-ci ont un bon contact avec
le substrat et des zones d'interdiﬀusion de la matière sont observables au niveau des
bras d'éjection (Figure 1.25 (b)). Bien que quelques pores soient observables sur la partie
centrale, le contact entre la lamelle et le substrat est dans l'ensemble acceptable.
Observons l'interface d'une lamelle bien étalée, image (b) de la Figure 1.24, grâce
au FIB (Figure 1.25). L'image (b) de la Figure 1.25 présente une coupe réalisée dans la
zone A-A, dans partie centrale de la lamelle. L'aluminium, présentant un bas point de
fusion comparativement à la température de la goutte, est fondu par la particule lors
de l'impact et se mélange à la lamelle. Ainsi, de la matière provenant du substrat est
observée dans la lamelle (noté "jetting" sur l'image (b) de la Figure 1.25). Cette diﬀusion
n'est pas spéciﬁque à la zone centrale, et existe aussi en partie périphérique, comme en
atteste l'image TEM (c), couplée à une carte élémentaire (d) dans la zone B-B.
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Figure 1.25  (a) et (b) cross-section par FIB d'une lamelle de NiCr circulaire sur un
substrat d'aluminium sur la zone centrale notée A-A. (c) cross-section par MET en champ
clair au niveau des bras de matière B-B et (d) carte élémentaire de la région B-B montrant
le mélange d'aluminium avec les doigts de NiCr [64]
Brossard et Tran [65, 66] se sont intéressés à l'impact de goutte de NiCr sur un acier
304L. Il apparaît des zones d'interdiﬀusion, liées à la fusion du substrat, localisées dans
des zones spéciﬁques de la lamelle : ces phénomènes sont rarement observés au centre et en
périphérie de la lamelle, et sont le plus fréquemment localisés dans la partie intermédiaire.
Ces zones d'inter-diﬀusion apparaissent comme des jets de matière dans la lamelle qui
sont liés à l'interaction de la goutte avec le substrat, lequel est fondu et déformé par la
goutte. On peut distinguer deux cas :
 une interface irrégulière (Image (a)A de la Figure 1.26) est le signe d'une
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Figure 1.26  Découpe de lamelles déposées sur un substrat de 304L poli-miroir par FIB
avec (a) impact présentant une interface nette et irrégulière et (b) impact présentant des
projections de matière du substrat dans la lamelle avec interface indistincte. (A) image
STEM et carte élémentaire du Ni (B) et du Fe (C) [65]
solidiﬁcation de la lamelle trop rapide pour qu'il y ait diﬀusion. L'interface lamelle-
substrat d'un point de vue chimique apparaît alors bien délimitée.
 une interface lamelle-substrat indistincte (Figure 1.26(b) images A, B et C) est le
signe d'une inter-diﬀusion chimique des espèces entre la lamelle (Ni) et le substrat
(Fe).
Bolelli [67] observe les interfaces de lamelles de NiAl sur un acier. Ces lamelles
présentent des contraintes liées à la morphologie du bord des lamelles, très incurvé. Cela
se traduit par une variation de la morphologie des grains de la lamelle métallique le long
de son rayon. La lamelle se solidiﬁe en premier lieu dans la couche adjacente au substrat,
prés de la zone périphérique, où la vitesse de refroidissement est la plus élevée. Ce type
de zone montre les grains les plus ﬁns tandis que les couches plus éloignées du substrat et
du bord présentent des grains plus gros. Ces observations sont toutefois à nuancer pour
ce qui est des lamelles de zircone. En eﬀet, Shinoda [68] observe par EBSD la taille des
grains d'une lamelle, en partie centrale et périphérique (Figure 1.27).
L'EBSD permet de mettre en évidence l'orientation cristallographique des grains de
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zircone constituant la lamelle. Comme on peut le voir sur l'image (c) de la Figure 1.27,
les distributions de la taille des grains sont très proches en zone périphérique (notée P)
et centrale (notée C), impliquant une distribution uniforme de la taille des grains sur
la lamelle. De plus, Shinoda montre dans ce même travail que les grains des lamelles
présentent une orientation particulière selon <111> dans la partie périphérique. La
partie centrale est moins uniforme, ne présentant pas d'orientation privilégiée.
Les études d'interface pour des lamelles SPS sont très rares. Joulia [69] révèle l'interface
d'une lamelle SPS par FIB et mesure son épaisseur par observation MEB (Figure 1.28).
L'épaisseur des lamelles SPS est alors estimée à 200 nm. Les zones entourées en rouge
correspondent aux craquelures de la lamelle. Cependant, ce procédé étant très coûteux,
Figure 1.27  (a) Image MEB d'une lamelle de zircone yttriée déposée sur un acier
inoxydable et préchauﬀé à 500 K. (b) carte de l'orientation des grains dans la direction
normale au substrat dans la région P de l'image (a). (c) comparaison de la distribution
de la taille des grains au centre( région C) et en périphérie (région P) [68].
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Figure 1.28  (a) Image MEB d'une lamelle de zircone yttriée déposée sur un acier
inoxydable et (b) observation MEB de l'interface révélée par FIB [69].
il n'est pas possible de le réaliser pour un grand nombre de lamelles. Pour ce faire, des
cartographies AFM sont réalisées, permettant de remonter à l'épaisseur de la lamelle et à
son diamètre. Le volume de la lamelle V peut alors en être déduit, et l'équation suivante
exprime le diamètre D0 de la goutte en vol :
D0 =
3
√
3V
4pi
(1.10)
La connaissance de ce diamètre de la goutte avant impact permet de calculer une valeur
précise du facteur d'étalement, lequel est estimé en SPS pour une poudre de 0,7 µm à 2,1,
et des valeurs variant entre 1,3 et 2,8 [69,70].
Si la qualité de l'interface des lamelles donne une bonne idée de l'adhérence de la
lamelle, des mesures d'adhérence peuvent venir compléter ces observations.
4.5 Caractérisation de l'adhérence d'une lamelle
Comme nous l'avons évoqué précédemment dans le paragraphe 2.2, les mesures
d'adhérence des dépôts sont des essais mécaniques courants et bien connus, que ce soit
par traction ou par scratch test. Si la mesure de l'adhérence de dépôts de faible épaisseur
devient vite diﬃcile (Mesure par nano-indentation à l'interface, Vert [9]), la mesure de
l'adhérence d'une lamelle est très compliquée du fait de la très faible taille de tels objets
(environ 100-200 µm). Quelques études se sont toutefois intéressées à cette problématique :
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Bali¢ [71] mesure des valeurs d'énergie de déformation de lamelles d'alumine par
indentation : un indenteur est monté dans un MEB permettant de visualiser à l'échelle
micrométrique la lamelle indentée (Figure 1.29).
Figure 1.29  Images MEB a) avant indentation, b) pendant l'indentation et c) après
indentation. [71].
Sur la Figure 1.29.b, l'énergie de déformation accumulée dans la lamelle du fait
de la déformation lors de l'indentation est relâchée par rupture à l'interface lamelle-
substrat et par une légère déformation. Toutefois cette déformation est si légère et
diﬃcile à mesurer qu'elle n'est pas prise en compte dans la dissipation de l'énergie de
déformation, bien qu'elle soit importante lors de la croissance des fractures à l'interface.
L'énergie de déformation induite par l'indenteur est alors suﬃsante pour dépasser les forces
d'adhérence, entraînant la propagation de ﬁssures. Ces ﬁssures entraînent la décohésion
de la lamelle et du substrat, jusqu'à ce que les ﬁssures atteignent le bord de la lamelle
comme le montre la Figure 1.29.c. On peut alors remonter à l'énergie de déformation G
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estimée à 80,4 ± 37,7 J.m−2.
Guetta [72] étudie l'adhérence d'impacts de cuivre projeté par cold spray sur de
l'aluminium grâce à un laser. Le cold spray est utilisé pour projeter à très grande vitesse
des poudres non fondues sur le substrat. Substrat et poudre subissent tous deux une
déformation plastique, conduisant à l'enchâssement du grain de poudre dans le substrat.
Le frottement de la poudre avec le substrat entraîne une élévation de la température
à l'interface entraînant une interdiﬀusion des espèces. L'adhérence de tels impacts est
étudiée par une technique d'impact laser, le LASAT. Une onde de choc est générée
par impact d'un choc laser sur la face opposée à l'objet à arracher. La propagation de
l'onde dans le matériau conduit à la génération de deux ondes qui se propagent dans
le matériau : une onde de compression et une onde de traction. L'onde de traction
génère une contrainte à l'interface pouvant entraîner l'arrachement du dépôt ou des
impacts enchâssés. A partir des conditions d'impact du laser (ﬂuence, épaisseur du
substrat, module d'Young du substrat) il est possible de remonter à leur adhérence.
Cette dernière est déﬁnie par Guetta [72] comme étant la sollicitation pour laquelle
environ 50 % des particules d'une zone considérée sont décollées. Les seuils d'adhérences
mesurés pour des particules de cuivre projetées par Cold Spray dépendent de la vitesse :
entre 530 et 680 MPa pour une vitesse de 390 m.s−1, et entre 370 et 460 MPa pour des
particules avec une vitesse de 340 m.s−1. Yamada et Dickinson [73] s'intéressent aussi à
l'adhérence des impacts de cold-spray avec un nano-scratch. Une pointe micrométrique
est utilisée pour mesurer le niveau de contrainte nécessaire pour arracher une lamelle. Les
essais montrent que l'adhérence des lamelles augmente avec la température du gaz porteur.
Le dispositif LASAT et le procédé de nano-scratch sont des techniques adaptées à
l'étude de petits objets (de l'ordre de la centaine de microns). Ainsi, le LASAT sera
utilisé dans le cadre de cette étude pour mesurer l'adhérence de lamelles micrométriques
obtenues par APS, alors que les essais de nano-scratch seront réalisés sur les impacts
sub-micrométriques par SPS.
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5 Conclusions de la bibliographie et démarche
expérimentale
La présente étude bibliographique nous a permis de faire un état de l'art de l'étude
de l'impact de goutte dans le domaine de la projection thermique, et d'identiﬁer les
phénomènes encore mal compris. La formation des dépôts SPS reste toujours sujet à
discussion, et la sensibilité des caméras utilisées pour la visualisation des impacts ne
permet pas à ce jour d'observer les impacts sub-micrométriques obtenus en SPS. C'est
dans ce contexte que se fonde cette étude : à partir d'une approche adimensionnelle
(Nombre de Reynolds, de Weber), nous allons chercher à simuler expérimentalement
l'impact de gouttes sub-micrométriques avec des particules micrométriques. Cette
approche, détaillée dans la partie expérimentale, nous amènera à observer l'étalement
de particules micrométriques dont la vitesse aura été considérablement réduite. Si la
diminution de la vitesse des particules n'est pas originale (Bianchi, Shinoda), le parallèle
entre l'échelle micrométrique et l'échelle sub-micrométrique n'a jamais été fait. C'est donc
à travers l'observation de l'étalement de gouttes micrométriques que nous chercherons à
comprendre l'étalement de gouttes sub-micrométriques. De plus, comme nous l'avons vu
tout au long de la partie bibliographique, la rugosité joue un rôle important, en terme
d'adhérence, de vitesse de refroidissement ou encore de facteur d'étalement. Ainsi, un
pan de cette étude est dédié à l'inﬂuence de la rugosité de surface sur la morphologie de
la lamelle et la qualité de l'étalement. Dans cette approche, la rugosité sera considérée
comme un élément perturbant l'étalement, et une rugosité limitant la déstabilisation de
la goutte sera recherchée pour assurer une bonne accroche à la lamelle. Pour ce faire, les
surfaces seront sablées et texturées de manière à obtenir des proﬁls de rugosité variés et
contrôlés.
Ces observations seront complétées par une observation de l'interface lamelle-
substrat, permettant de mieux comprendre l'inﬂuence des diﬀérents facteurs (rugosité,
température) sur la qualité de l'interface. Un procédé de polissage a été spécialement mis
au point au cours de ce travail pour visualiser cette interface. L'intérêt majeur de cette
méthode de préparation provient du fait qu'elle permet de visualiser l'ensemble de la
49
Chapitre 1 Bibliographie
lamelle. Aﬁn de comparer notre méthode à celle la plus couramment employée, le FIB,
des échantillons seront préparés avec cette dernière technique en partenariat avec Bolelli
et Lusvarghi du Department of Materials and Environmental Engineering de l'Université
de Modène (Italie).
Enﬁn nous nous intéresserons à l'adhérence des lamelles et des dépôts obtenus par
projection thermique. En eﬀet, si des mesures d'adhérence de particules projetées par
Cold Spray ont été eﬀectuées par LASAT, en partenariat avec Vincent Guipont de l'école
des Mines Paristech d'Évry, aucune mesure d'adhérence n'a été réalisée pour des lamelles
obtenues en APS. Ces observations seront complétées par une étude de l'adhérence
de lamelle sub-micrométriques, obtenues par SPS, par des essais de nano-scratch en
partenariat avec Anh Tran et Margaret Hyland de l'université d'Auckland. Enﬁn, des
essais de traction permettront d'évaluer l'adhérence de dépôts SPS réalisés sur diﬀérentes
rugosités de substrats.
50
CHAPITRE 2
TECHNIQUES EXPÉRIMENTALES
Dans un premier temps, l'approche adimensionelle sur laquelle s'appuie cette étude
sera justiﬁée, ainsi que les problématiques qui en découlent, notamment en terme de vitesse
de particule. Dans un second temps, les dispositifs expérimentaux utilisés seront présentés.
Cette seconde partie s'intéressera tout d'abord au dispositif permettant d'étudier l'impact
de particules micrométriques, dont les composantes majeures sont :
 Une torche à plasma pour fondre et accélérer les particules de taille micrométrique.
 Des techniques d'imagerie permettant la visualisation de l'étalement.
 Une caractérisation "en vol" et à l'impact de la vitesse et de la température des
particules.
Ensuite, nous présenterons l'inﬂuence du sablage sur la rugosité de surface et la
méthode utilisée pour texturer les surfaces. Enﬁn, nous détaillerons le protocole mis en
place pour le polissage des interfaces lamelle-substrat. En dernier lieu, les principes de
mesures d'adhérence par LASAT, nano-scratch et traction seront détaillés.
1 Approche adimensionnelle
La présente étude cherche à mieux comprendre les mécanismes d'étalement de
particules en SPS. Le banc d'analyse d'impact utilisé pour la thèse de S. Goutier [74] est
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malheureusement inadapté à l'étude de particules aussi petites : les limites de détection des
systèmes optiques ne permettent pas de déclencher sur des particules dont le diamètre
est inférieur à 20 µm car la luminosité émise par une goutte fondue est directement
proportionnelle à sa surface (et donc à son diamètre). Toutefois, nous établissons, par le
biais de nombres adimensionnels (nombre de Weber, Reynolds), une analogie entre les
deux échelles. Goutier [74] montre que pour la comparaison multi-échelle, la corrélation
du facteur d'étalement avec le nombre de Weber est bien meilleure qu'avec le nombre
de Reynolds. Ainsi, pour se rapprocher le plus possible d'interactions goutte/substrat
comparables aux deux échelles, nous cherchons à obtenir des valeurs du nombre de Weber
We aussi proches que possible pour la projection de particules submicroniques (SPS)
et micrométriques (APS). En d'autres termes, nous allons donc projeter des particules
micrométriques, détectables par le systèmes optique, dans des conditions telles que leurs
nombres de Weber soient voisins de celui de particule de 1 µm :
We SPS ≈ We APS (2.1)
Considérons l'expression du nombre de Weber, équation 2.2 :
We =
ρv2D0
σ
(2.2)
avec ρ : La masse volumique (kg/m3), v : la vitesse de la particule (m/s), D0 : les
dimensions de la particule (m), σ : la tension de surface (Pa.s).
Les variables sont ici la vitesse et le diamètre de la particule. Ne pouvant détecter des
particules inférieures à 20µm, la variable ajustable est la vitesse des particules. Cependant,
pour quelle vitesse le nombre de Weber est-il équivalent aux deux échelles ?
Le graphique 2.1 exprime la variation du nombre de Weber en fonction de la vitesse
de la particule.
Notons que la poudre utilisée en SPS présente un diamètre moyen de 0,7 µm. De
plus il a été montré par Joulia [69] qu'elle ne s'agglomérait pas. La projection thermique
conventionnelle, APS, donne lieu à des vitesses de particules de l'ordre de 150 ± 50
m/s. Pour cette vitesse, le nombre de Weber pour des particules de 40 µm (≈ 12000)
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Figure 2.1  Variation du nombre de Weber en fonction de la vitesse de vol et de la
taille des gouttes (diamètre de 40 et 0,7 µm) ; masse volumique = 5560 Kg.m3 ; tension
superﬁcielle = 0,43 N.m−1.
est alors bien plus important que celui des particules sub-micrométriques de 0,7 µm de
diamètre. Pour ces dernières particules, le nombre de Weber varie entre 204 et 1448
pour une vitesse entre 150 et 400 m/s. Les vitesses des particules SPS sont mesurées
par PIV (Particle Image Velocity) et estimées autour de 300-400 m/s [69], donnant
lieu à des Weber autour de 1000. Il existe toutefois une très forte incertitude sur de
telles mesures. Pour que les valeurs du nombre de Weber soient proches aux deux
échelles (≈ 1000), il est nécessaire de diminuer la vitesse des particules micrométriques
à 50 m/s. Pour ce faire une tuyère est dimensionnée spéciﬁquement (cf. paragraphe 2.1.2).
Maintenant que nous avons vu les contraintes de cette étude, notamment en terme de
vitesse de particule, nous allons décrire le banc d'impact de gouttes micrométriques.
53
Chapitre 2 Techniques expérimentales
2 Dispositif de caractérisation à l'impact de gouttes de
taille micrométrique
La présentation du banc, plus détaillée dans la thèse de Goutier [74], ne cherchera pas
à être exhaustive et expliquera le nécessaire à la bonne compréhension des caractérisations
réalisées sur les impacts micrométriques. L'obtention de vitesses de particules à 50 m/s est
assurée grâce à une tuyère spécialement dimensionnée dans ce but et présentée ci-après
(Figure 2.3).
Cette partie présente le système utilisé pour étudier l'impact d'une seule particule
de taille micrométrique sur la surface d'un substrat froid ou préchauﬀé. Les cinétiques
d'étalement et de refroidissement des particules à cette échelle imposent l'utilisation
d'appareils de mesure avec un temps de réponse très court (<1 µs). Les caméras
permettant de visualiser l'étalement des particules sont deux caméras CCD à temps
d'ouverture rapide (1 µs). Des dispositifs de métrologie sont utilisés pour mesurer la
vitesse et la température des particules.
Un tel banc oﬀre la possibilité de corréler les images de l'étalement avec les signaux
pyrométriques de la particule, permettant de mesurer le comportement thermique de la
goutte avant et après impact. Toutefois, il ne faut pas perdre de vue qu'un dépôt est
constitué de très nombreuses lamelles. Ainsi le comportement d'une seule lamelle peut
être un cas isolé. Il est donc crucial de s'assurer de la reproductibilité de l'étalement
en observant l'impact de plusieurs lamelles. Considérons maintenant qu'en projection
conventionnelle, 106 à 108 particules par seconde impactent au même endroit, que celles-
ci pénètrent plus ou moins profondément dans le plasma selon leur masse, il apparaît
clairement que d'importantes disparités sont à noter d'une particule à l'autre, en terme
de vitesse de vol et de traitement thermique. Des dispositifs annexes sont donc nécessaires
pour sélectionner des particules ayant les mêmes caractéristiques de vol.
2.1 Dispositif de projection thermique
2.1.1 La torche
Le dispositif de projection plasma est constitué d'une torche à plasma à courant
continu (DC) dite à arc soué (proﬁl PTF4). Elle est constituée de deux électrodes
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concentriques, une anode de forme cylindrique et une cathode de forme conique. Un arc
électrique est généré en appliquant une très forte tension entre les deux électrodes. Cet
arc est amorcé à la pointe de la cathode par une décharge électrique de haute fréquence
et de haute tension, puis il s'accroche à la paroi de l'anode, formant le "pied d'arc". Pour
ne pas être détruit rapidement, l'ensemble est refroidi par eau.
Les gaz plasmagènes sont injectés en vortex autour de la pointe de cathode. Les gaz
sont chauﬀés par eﬀet Joule via l'arc électrique, pour atteindre les hautes températures
nécessaires à leur ionisation. Ainsi chauﬀés, les gaz se dilatent et s'accélèrent. Le volume
de plasma alors créé est appelé "colonne d'arc" (Figure 2.2)
Figure 2.2  Formation de l'arc électrique du plasma [75].
L'injecteur de poudre est positionné radialement. Un trou percé à 1 mm de l'avant de
la tuyère permet l'écoulement des poudres dans le plasma.
Les particules sont mieux fondues et accélérées par un mélange binaire de gaz.
L'argon, gaz majoritaire, fournit une quantité de mouvement accélérant la particule et
l'hydrogène, gaz secondaire, favorise le transfert thermique plasma/particule.
Cette étude s'intéresse aux conditions d'impact d'une part pour des particules à faible
vitesse et d'autre part pour des particules traitées en conditions "conventionnelles" via
l'utilisation de deux diamètres d'anodes spéciﬁques.
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2.1.2 Les anodes : diamètre des tuyères et vitesses des particules
Deux diamètres d'anode sont utilisés pour réaliser cette étude : la première destinée à
projeter des particules à des vitesses entre 150 et 200 m/s présente un diamètre interne
de tuyère de 6 mm, alors que la seconde, avec un diamètre interne de 12 mm, diminue
signiﬁcativement la vitesse des particules à environ 50 m/s. Le schéma de cette anode est
présenté sur la Figure 2.3.
Figure 2.3  Schéma de la tuyère de diamètre interne 12 mm
L'anode montre un élargissement de la tuyère de 12 mm à 13 mm. Ce décroché permet
une stabilisation de l'arc au niveau du nez de la tuyère. De plus, l'accroissement du
diamètre de la tuyère permet une expansion du plasma, ce dernier étant alors moins
dense. Le plasma ainsi formé présente des vitesses d'écoulement plus lentes que pour
une tuyère de diamètre 6 mm, diminuant drastiquement la vitesse des particules (d'une
vitesse moyenne de 150 m/s à 50 m/s). La Figure 2.4 donne la distribution de vitesse de
ces impacts.
Les vitesses d'impact se situent donc majoritairement entre 30 et 60 m/s.
Les paramètres de fonctionnement sont résumés dans le tableau 2.1 :
Tableau 2.1  Paramètres de fonctionnement de la torche
Diamètre interne de la tuyère (mm) 6 12
Intensité du courant (A) 600
Débit d'argon (L/min) 33
Débit d'hydrogène (L/min) 10 2
Distance de projection (mm) 110
Tension (V) 60 40,2
Comme le point de fusion de la zircone est de 2710°C [76] et que les plasmas formés
avec ces deux tuyères sont très diﬀérents en terme d'écoulement et de vitesse, seules seront
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Figure 2.4  Distribution de la vitesse des particules de zircone pour une tuyère de 12
mm de diamètre mesurée avec le système vélocimétrique (paragraphe 2.2.2 du chapitre 2
pour détail).
considérées les particules dont la température est comprise entre 2800 et 3100 °C lors de
leur impact.
2.1.3 La poudre et le substrat
La poudre est de la zircone avec 8% en masse d'oxyde d'yttrium Y2O3. C'est une
poudre de type atomisée commercialisée par Sulzer-Metco 204NS. Celle-ci présente une
large distribution en taille, de 25 à 80 µm. La masse des particules étant directement
liée à leur taille, la quantité de mouvement des particules présente à son tour une
large distribution : les particules ﬁnes restent en périphérie du plasma tandis que les
plus grosses pénètrent plus profondément dans le plasma, induisant des diﬀérences très
marquées sur leur traitement thermique. Pour minimiser l'impact de la distribution en
taille des particules, les particules ont été tamisées à sec sur tamis vibrant de façon à
resserrer leur granulométrie entre 35 et 55 µm.
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Dans le chapitre 1, nous avons vu que la sous-couche des barrières thermiques
est souvent du NiCrAlY (Figure 1.1) ou du NiAl 5%. Pour simpliﬁer l'interprétation
des réactions aux interfaces, nous avons utilisé des substrats de nickel pur, composant
majoritaire de ces sous-couches. Les substrats sont des plaques de 10,5*10*1,5 mm3.
L'impact a lieu sur l'épaisseur de cette plaque, de surface 10*1,5 mm2. En eﬀet la
faible dimension des gouttes autorise une faible surface d'impact. Cela est favorable au
préchauﬀage des substrats, la minimisation de l'épaisseur de l'échantillon et de la surface
à chauﬀer limitant les variations de comportement (pollutions atmosphérique se déposant
sur la surface, oxydation inhomogène...).
2.2 Métrologie sur les particules "en vol" et à l'impact
L'étalement étant fortement lié à la vitesse d'impact et à la température des particules,
la compréhension des phénomènes lors de l'impact impose de connaître, d'une part, les
phénomènes se produisant lors de l'étalement (refroidissement, présence d'éjections de
matière, forme de l'étalement...), et d'autre part l'état "en vol" de la particule (fondue ou
semi-fondue) ainsi que sa vitesse juste avant l'impact. Ces données nécessitent un dispositif
bien spéciﬁque. Cette section a pour but de présenter la métrologie et la technique
d'imagerie utilisées pour étudier les impacts de particules micrométriques. Ce banc de
test, représenté sur la Figure 2.5, est composé :
 d'un diaphragme à particules sélectionnant spatialement les particules les mieux
traitées par le plasma.
 d'une lunette dite "vitesse"assurant la capture des signaux des particules "en vol".
Elle permet la mesure de la vitesse en vol et déclenche l'ensemble des appareils de
mesure.
 d'une lunette pyrométrique mesurant la température de la particule "en vol" et à
l'impact.
 de deux caméras à exposition rapide (100 ns-1000 ms) photographiant l'impact selon
deux directions : de face (ou orthogonale) et tangentiellement.
Détaillons maintenant le fonctionnement de ce banc.
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Figure 2.5  Schéma du dispositif permettant l'étude de l'étalement de particules de
taille micrométrique.
2.2.1 Sélection spatiale des particules en vol
Idéalement, une seule particule injectée dans le jet plasma et suivie tout le long
de sa trajectoire serait souhaitable. Malheureusement, cette particule est soumise aux
ﬂuctuations du jet et a ainsi une trajectoire plus ou moins déviée par rapport à la
direction moyenne de l'ensemble des particules. L'écoulement agit comme un agent
fortement dispersif en terme de trajectoire. Même une très faible quantité de poudre
injectée (≈ 1 g/heure) dans le plasma revient à injecter plusieurs milliers de particules
dans l'écoulement, conduisant à autant d'impacts sur le substrat. Dans ces conditions,
il est impossible de mesurer la vitesse et la température d'une seule particule. Il est
donc nécessaire d'isoler une seule particule pour ne pas être perturbé par les particules
environnantes.
Ne pouvant limiter eﬃcacement la quantité de particules injectées dans le plasma,
la réduction de leurs nombres ne peut se faire qu'après qu'elles aient été traitées par
le plasma. C'est ainsi qu'un ensemble de boucliers agissant comme un diaphragme de
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particules a été mis en place. Le premier bouclier, refroidi par une circulation d'eau sous
une pression de 1 MPa est muni d'un vérin assurant son déplacement. Dans ce bouclier,
un trou de diamètre 5 mm sert à sélectionner une partie du jet de particules tout en
éliminant la majorité de l'écoulement plasma. Un second bouclier non mobile, lui aussi
refroidi par eau sous une pression de 0,4 MPa, est percé d'un trou de 1,5 mm permettant
de sélectionner une trajectoire de direction donnée. Le dernier bouclier, en titane, est
percé d'un trou de 0,6 mm et permet de limiter très fortement le nombre de particules
arrivant sur le substrat.
Il est à noter que dans les conditions optimales de tir plasma, la trajectoire des
particules en sortie de torche présente un écart par rapport à l'horizontale d'environ
4° par rapport à celui de la torche [77]. Il est donc nécessaire de réajuster la trajectoire
des particules aﬁn que celle-ci soit contenue dans un plan parallèle au plan de travail
horizontal. La torche est donc inclinée de 4° selon l'axe horizontal (Figure 2.6).
L'alignement des boucliers permet de sélectionner uniquement les particules dont les
trajectoires se distribuent sur un cône d'angle au sommet de 0,4° par rapport à la sortie
de la torche. Dans ces conditions, les particules étudiées sont les plus chaudes du jet.
Figure 2.6  Schéma du dispositif permettant l'étude de l'étalement de particules de
taille micrométrique [74]
Enﬁn, un débit de poudre standard (autour de 20 g/min) entraînerait, malgré la
présence de ces boucliers, un trop grand nombre d'impacts. Ainsi, un débit de poudre de
l'ordre de 1 g/heure est utilisé, réduisant considérablement la densité du jet de particules
et le nombre d'impacts qui en découle.
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2.2.2 Mesure de la vitesse
2.2.2.1 Acquisition du signal vitesse
La vitesse de la particule "en vol" est calculée selon le principe de la mesure de vitesse
en deux points : une lunette optique est utilisée, composée d'une lentille de focale 100 mm
et d'une ﬁbre de diamètre à c÷ur 1 mm. Cette lunette vélocimétrique est focalisée à une
distance de 200 mm du substrat et permet d'obtenir un grossissement de 2,5. Un cache de
600 µm de diamètre occulte le centre de la ﬁbre, délimitant un volume de mesure constitué
de deux portions de disque séparées de 1,5 mm (Figure 2.7(a)). Les fentes ainsi obtenues
sont perpendiculaires à la trajectoire de la particule et se trouvent à 5 mm de la sortie
du dernier bouclier. Un ﬁltre interférométrique est positionné devant l'entrée de la ﬁbre,
permettant de s'aﬀranchir des perturbations issues du rayonnement plasma. Le passage
d'une particule dans le volume de mesure crée deux illuminations successives transformées
en impulsion électrique par un photomultiplicateur avec un temps de réponse de 50 ns.
Ce signal est ensuite transmis à un ampliﬁcateur - ﬁltreur permettant d'obtenir le signal
présenté sur la Figure 2.7(b). La mesure du temps entre les deux impulsions électriques
permet de déterminer la vitesse des particules.
Figure 2.7  (a) Portions de disques situées sur la trajectoire des particules et (b) signal
théorique recueilli en sortie de l'ampliﬁcateur-ﬁltreur [74]
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2.2.2.2 Mesure de la vitesse "en vol" des particules et déclenchement
synchronisé des appareils de mesure
La distance séparant le volume de mesure décrit précédemment et le substrat est de
5 mm. Une particule ayant une vitesse "en vol" de 200 m/s parcourt cette distance en
20 µs, pour une phase d'étalement de l'ordre de 5 µs. Ces valeurs montrent bien la nécessité
d'un signal analogique permettant un calcul instantané de la vitesse de la particule, de
l'ordre de 100 ns, ainsi que le déclenchement de l'imagerie et de la pyrométrie avec une
précision de l'ordre de 1 µs.
Pour synchroniser les diﬀérents appareils de mesure, il est nécessaire de calculer le
retard à aﬀecter à l'impulsion TTL (0-5V) servant à leur déclenchement. Ce retard
dépend de la position du substrat et de la vitesse de la particule. Il faut donc calculer
cette vitesse avant que la particule impacte sur le substrat. Pour uniformiser les signaux
vélocimétriques d'une particule à l'autre, il faut dans un premier temps transformer les
impulsions électriques en pulse TTL. Pour ce faire, un générateur de pulse ORTEC génère
une impulsion à mi-hauteur du front descendant de chaque impulsion électrique du signal
de vitesse (Figure 2.8). L'erreur commise sur l'écart temporel entre les deux impulsions
TTL, lors de la génération, est de 0,1 µs, induisant une erreur de 5 m/s pour une particule
ayant une vitesse "en vol" de 200 m/s.
Figure 2.8  (b) Position des impulsions TTL par rapport aux impulsions lumineuses (a)
provenant du passage de la particule dans le volume de mesure et permettant la mesure
de la vitesse de la particule [74].
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L'acquisition de ces impulsions TTL est réalisée grâce à une carte d'acquisition
National Instrument de type FPGA NI PXI-7831R. Du fait que cette carte ne digitalise
pas le signal, les temps d'acquisition sont très courts (quelques µs). Cette carte, pilotée
par un logiciel développé sous LabVIEW, calcule la vitesse et génère un pulse TTL
permettant le déclenchement des appareils de mesure.
Le calcul de la vitesse est fondé sur la mesure du temps séparant la détection de deux
fronts montants successifs espacés au minimum de 4 µs. Ce temps permet de s'aﬀranchir
des particules parasites, comme des gouttes se suivant de trop près. La distance entre les
deux volumes de détection du système vélocimétrique (Figure 2.7) étant connue, la vitesse
est alors calculée instantanément, ainsi que le retard à donner à l'impulsion TTL.
2.2.3 Mesure de la température "en vol" et à l'impact
2.2.3.1 Principe de la mesure
La méconnaissance des émissivités à température élevée et des surfaces (section
apparente des particules) étant importante, il est nécessaire de s'aﬀranchir de l'émissivité.
La détermination de la température est donc réalisée par pyrométrie bi-chromatique. Le
principe de la bi-chromatie est fondé sur l'analyse du rayonnement thermique émis par la
particule à deux longueurs d'onde. Le signal détecté à chacune de ces longueurs d'ondes
est fonction de la puissance lumineuse émise par la particule en fusion :
Ψ(λ, T, σ) =
Σ.K.C1.E(λ, T ).λ−5
exp( C2
λ.T
)
(2.3)
 Ψ : puissance lumineuse émise en
Watt
 T : la température en K
 K la constante optique et électrique
 σ la surface émissive en m2
 E l'émissivité de la surface
 λ la longueur d'onde en m
 C1 = 3, 741.10
−16 W.m−2
 C2 = 1, 4388.10
−2 m.K−2
Le rapport de deux signaux à deux longueurs d'onde permet de s'aﬀranchir de la
détermination de la surface émissive et des constantes optiques et électriques qui sont
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identiques pour les deux signaux. De plus, les températures mesurées ne dépassant
pas 7500 K, il est possible d'utiliser l'approximation de Wien, permettant de simpliﬁer
l'expression car exp( C2
λ.T
) >> 1. Enﬁn, en considérant que l'émissivité du matériau varie
peu entre les deux longueurs d'onde de travail (hypothèse du corps gris), le rapport R
des puissances lumineuses n'est plus fonction que de la température de la particule. En
d'autres termes, la température de la particule est fonction du rapport des deux signaux
émis par la particule à chaque longueur d'onde :
T = C2
λ1 − λ2
λ1λ2
.
1
ln(R(T )) + 5. ln(λ1
λ2
)
(2.4)
entrainant une loi du type :
T =
C
ln(R) +D
(2.5)
où C et D sont des constantes à déterminer par étalonnage et R le rapport des puissances.
2.2.3.2 Acquisition des signaux pyrométriques
La pyrométrie bi-chromatique repose sur l'acquisition du signal thermique provenant
de la particule. Une tête optique, placée à 15 cm de la surface du substrat et focalisée sur
la zone d'impact, permet de recueillir le rayonnement thermique émis par les particules
s'étalant sur la surface. La tête optique est composée d'une lentille achromatique de focale
80 mm et d'une ﬁbre de diamètre à c÷ur de 1 mm. Le volume de mesure, déterminé par
le diamètre de la ﬁbre optique et par la profondeur de champ, est un cylindre de diamètre
1 mm et de longueur 5 mm, centré sur le point de focalisation. L'angle de visée est de
10° par rapport à la perpendiculaire du substrat (Voir Figure 2.9). Il est ainsi possible de
capter le rayonnement émis par la particule en fusion, avant son impact et pendant son
étalement.
Pour sélectionner de façon simple les plages en longueur d'onde, deux ﬁbres optiques de
diamètre à c÷ur 1 mm, espacées de 8 mm, sont positionnées en sortie du monochromateur.
Un monochromateur H101R de Jobin Yvon possédant 600 traits/mm et de résolution 16
nm/mm eﬀectue le ﬁltrage optique en longueur d'onde du signal. Cela permet d'obtenir
des plages de longueur d'onde de 16 nm espacées de 128 nm. La rotation du réseau permet
de sélectionner les longueurs d'onde. Le signal pyrométrique théorique présenté en Figure
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2.9 peut alors être obtenu.
Figure 2.9  Schéma du système d'acquisition pyrométrique et proﬁls théoriques des
signaux recueillis [74].
Les temps d'étalement et de solidiﬁcation étant très courts, il est nécessaire d'avoir
une chaîne de détection qui ne dégrade pas le signal lumineux lors de la transformation
en signal électrique. Le choix du détecteur s'est donc porté sur un photomultiplicateur
(PM) de type R928 possédant un temps de réponse intrinsèque de 22 ns et une possibilité
d'ampliﬁcation du signal en jouant sur la tension d'alimentation du PM en fonction de la
quantité de lumière reçue [74].
Le déclenchement de l'acquisition est réalisé sur le front montant du signal TTL (0-
5V) généré par le système vélocimétrique précédemment décrit. Après l'acquisition, le
traitement du signal permet d'extraire :
 la température de la particule "en vol" quelques instants avant son impact (environ
3 µ s).
 l'évolution de la température de la lamelle lors de son étalement.
 l'évolution temporelle de la température de la lamelle au cours du refroidissement.
Les signaux pyrométriques sont fortement perturbés par la présence de bruit de
plusieurs origines :
 photonique, due au plasma et aux vapeurs du matériau projeté.
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 électrique, conséquences des eﬀets électromagnétiques du plasma sur les circuits
électriques et de bruits intrinsèques aux photomultiplicateurs.
Le système, initialement étalonné pour l'alumine durant la thèse de Goutier, permet
de sélectionner des plages de longueur d'onde correspondant à des émissions du plasma
ou d'éléments métalliques comme l'aluminium, provenant de l'évaporation de particules
l'alumine. Il ressort de ces observations que les signaux pyrométriques sont moins bruités
pour les deux longueurs d'onde suivantes : 690 et 818 nm. Cependant, le matériau étudié
dans cette étude étant de la zircone yttriée, et non de l'alumine, une vériﬁcation préalable
montre qu'il n'y a pas de pics d'émission majeurs relatifs aux vapeurs de zircone et
d'yttrium à ces longueurs d'onde.
L'utilisation d'un gaz diatomique tel que H2 entraîne des perturbations importantes
et des ﬂuctuations fortes du rayonnement plasma. Toutefois, la distance de tir et la
présence des boucliers rendent ces perturbations négligeables devant celles produites par
l'évaporation du matériau.
2.2.3.3 Étalonnage du système
La calibration de l'ensemble du système est réalisée à l'aide d'un pyromètre commercial
bi-chromatique ( IRCON Modline 5) servant à mesurer la température d'une lampe à
ﬁlament plat en tungstène dont on fait varier la tension d'alimentation. Le signal du
pyromètre Modline peut, en mode bi-chromatique, être corrigé selon le matériau étudié
en introduisant un paramètre nommé E-Slope correspondant à la variation d'émissivité
sur la plage de longueur d'onde. Pour le tungstène, matériau constituant la lampe de
calibration , l'E-Slope est de 1,02. Les constantes C et D sont déterminées en traçant la
courbe répondant à l'équation 2.6, découlant de la relation 2.5 :
1
T
=
ln(R)
C
+
D
C
(2.6)
La température de la lampe étant mesurée avec le Modline pour une tension donnée,
cette même lampe est utilisée pour calibrer le système pyrométrique dont on aura ﬁxé
les tensions d'alimentation des photomultiplicateurs. On pourra alors assimiler la tension
mesurée par le pyromètre à une température.
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2.2.3.4 Traitements des signaux pyrométriques
Le signal observé sur la Figure 2.10 présente le signal pyrométrique mesuré pour une
particule. Trois zones sont observables :
Zone 1 : Le signal pyrométrique correspond à la particule "en vol" juste avant l'impact
sur la surface. Il permet de calculer la température de la particule en vol. Le minimum
entre les zones 1 et 2 peut ne pas exister, dépendant essentiellement du positionnement
de la particule entrant dans le volume de mesure.
Zone 2 : Cette zone, pour laquelle la tension du signal augmente très rapidement,
correspond à la phase d'étalement de la matière et permet de calculer la vitesse d'étalement
de la particule sur la surface, ainsi que l'évolution de la température au cours de
l'étalement.
Zone 3 : La chute du signal est essentiellement due au refroidissement de la lamelle.
Il peut également s'agir d'une évolution de la surface de la lamelle, soit par recul du ﬁlm
vers le centre, soit par déchirement de ce ﬁlm.
Figure 2.10  Allure théorique d'un signal pyromètrique avec délimitation des diﬀérentes
phases de l'impact [74].
Ces courbes permettent d'extraire l'évolution de la température de la particule de la
particule avant, pendant et après son étalement à l'aide d'un programme développé sous
LabVIEWr. Notons que, le pyromètre étant sensible à la lumière, la perturbation due
au rayonnement plasma ne peut pas être supprimée totalement, une voie d'acquisition
pouvant alors être plus perturbée que l'autre. Le rapport des deux signaux est alors
entaché d'erreur. Tant que le signal est suﬃsamment important devant la perturbation,
cela ne pose pas de problème. Cependant cette pyrométrie peut être mise en défaut lorsque
les signaux deviennent faibles. Il est alors judicieux de réaliser uniquement le rapport des
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signaux dont les intensités sont 10 fois plus importantes que le bruit du plasma. L'erreur
relative est alors moins de 200 °C. Pour les signaux de plus faible intensité, le calcul de la
température se fait par pyrométrie monochromatique. En eﬀet, même si une perturbation
plasma existe, connaître la température de la lamelle en un point précis du thermogramme
permet de caler la température monochromatique en présence des perturbations et donc de
s'en aﬀranchir. Le calcul de la température monochromatique est alors réalisé en utilisant
le signal le plus élevé et en considérant l'expression 2.7 déduite de la relation 2.7. Par
cette méthode, il est possible d'obtenir une incertitude absolue de 400 °C sur la valeur de
la température mais en relatif l'erreur commise n'est plus que de ±100 °C.
Tmono =
−C2/λ2
ln( ATmax
ATmono(i)
) + ln(
ETmono(i−1)
ETmax )− C2λ.Tmax
(2.7)
avec C2=1, 4388.10−2 m.K, λ2=812.10−9 m, Tmax : température (K) mesurée lors
du changement de méthode de calcul, ATmax : amplitude du signal à Tmax, ATmono(i) :
amplitude du signal au point considéré, ETmax : émissivité du matériau calculée à Tmax,
ETmono(i−1) : émissivité du matériau calculée à Tmono(i−1).
Plusieurs données peuvent être mesurées sur ces courbes.
 Le temps d'étalement de la lamelle, correspondant à la durée de la zone 2 de la
Figure 2.10.
 La vitesse de refroidissement, assimilée à la pente de la courbe de température. Le
signal pyrométrique s'atténuant rapidement, il peut être perturbé par le bruit de
fond. Ainsi, la vitesse de refroidissement sera calculée dans les 10 premières µs qui
suivent l'impact.
2.2.4 Techniques d'imagerie de l'impact des gouttes
Le système d'imagerie comprend deux caméras CCD rapides pointant selon deux
directions. L'axe de la caméra 1, dite orthogonale, est disposé suivant un angle de 15° par
rapport à la normale au substrat. Cette caméra permet d'observer "de face" l'allure globale
du phénomène d'étalement (diamètre, localisation des éjections). L'axe de la caméra 2 est
disposé tangentiellement au substrat aﬁn d'observer les phénomènes d'éjections (angle et
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vitesse). Des objectifs "macros", de focale environ 200 mm, permettent de se rapprocher
de la cible et d'augmenter le grossissement.
Les caméras utilisées peuvent fonctionner suivant diﬀérents modes, soit en exposition
simple, soit en exposition "multiple", avec des temps d'intégration de 100 ns à 1 µs. Le
début de l'acquisition sur chaque caméra est programmable en introduisant un délai au
déclenchement. Il faut également prendre en compte les temps de réponse intrinsèques
aux caméras et ceux dus à la longueur du câble. Le détail de ces temps est donné sur
la Figure 2.11. Les caractéristiques du capteur de marque SONY sont résumées dans la
thèse de Goutier [74].
Figure 2.11  Détails des temps de la caméra PCO Sensicam
La mesure des objets observés par la caméra est réalisée par une calibration de l'image
donnant une résolution de 0,5 pixels/µm.
De plus, les gaz chauds du plasma réchauﬀent l'air à proximité des caméras entraînant
une modiﬁcation de l'indice de diﬀraction de l'air et un déplacement du point de
focalisation des caméras. Les conséquences sont alors une dégradation de la qualité des
images. Il s'agit donc d'éviter les variations de température sur le chemin optique. Ainsi
un bouclier d'air est utilisé, pour gainer l'écoulement des gaz plasma, supprimer les
rayonnements parasites et protéger les objectifs.
2.2.5 Automatisation du dispositif
2.2.5.1 Commande du bouclier
Dans le but de faciliter le repérage de la particule ayant impacté sur la surface, il
est nécessaire de fermer le plus rapidement possible le bouclier pour éviter l'impact d'une
autre goutte. Pour ce faire, une vanne électronique à double action est utilisée (alignement
des trous des boucliers pour laisser passer la goutte et retour en position initiale après
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détection de la goutte), donnant lieu à un temps de fermeture court, de l'ordre de 1 ms.
2.2.5.2 Commande de l'injection des poudres
Cherchant à visualiser l'étalement d'une seule lamelle, il est indispensable d'arrêter
l'injection de la poudre dès lors qu'une particule a été détectée, sans quoi la superposition
de lamelles serait très fréquente. Pour optimiser l'arrêt de la commande d'injection, cette
dernière a été automatisée.
2.2.5.3 Commande de la barrière d'air
Le ﬂux d'air dédiée à l'imagerie (protection des caméras et limitation des modiﬁcations
de l'indice de l'air) étant situé non loin du substrat, il peut entraîner, du fait
des turbulences, un refroidissement non souhaité de la zone d'impact. Pour limiter
son inﬂuence, ce ﬂux d'air comprimé est piloté à distance par l'intermédiaire d'une
électrovanne. Les autres barrières d'airs, servant à la protection des objectifs, ne sont
pas synchronisées et sont commutées en même temps que la torche à plasma.
2.2.5.4 Procédure
L'électrovanne et le distributeur de poudre sont commutés par des relais statiques de
type NPN reliés à la carte LabVIEW. La procédure de synchronisation est entièrement
gérée par un programme développé au laboratoire, spécialement pour cette application.
La seule action de l'utilisateur est de lancer l'application. Cela permet de s'aﬀranchir des
multiples impacts sur la surface du substrat, mais également de soumettre le substrat au
jet plasma pendant un temps déterminé et reproductible d'une expérience à l'autre. Cet
automatisme évite les désagréments d'un tir trop long (déréglage du fait de la dilatation
des pièces métalliques).
2.2.5.5 Interprétations des signaux pyrométriques et des images des
impacts
L'observation des impacts au moyen des deux caméras, orthogonale ((a) de la
Figure 2.12) et tangentielle ((b) de la Figure 2.12), permet de remonter à un certain
nombre d'informations : le diamètre de la lamelle après impact, le diamètre de la goutte
incidente avant impact et la vitesse de la particule.
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Figure 2.12  Visualisation de la trajectoire d'une goutte de zircone pour un temps
d'exposition de 10 µs juste avant impact sur le substrat (a) vue de la caméra orthogonale
et (b) vue de la caméra tangentielle et (c) schéma de l'impact d'une goutte sur le substrat
et localisation des zones observées sur les images (a) et (b).
La caméra orthogonale est paramétrée pour observer l'étalement de la goutte pendant
10 µs. Il peut arriver, comme c'est le cas sur l'image (a) de la Figure 2.12, d'observer une
partie de la particule en vol, juste avant impact. Le reﬂet de la goutte sur le substrat,
particulièrement pour les poli-miroir, est alors photographié.
La seconde caméra, tangentielle, est paramétrée pour réaliser une acquisition multi-
séquentielle de l'impact durant le même intervalle de temps que la caméra tangentielle,
10 µs. En d'autres termes, l'obturateur de la caméra alterne dix fois entre position ouverte
et fermée, et ce pendant un temps déﬁni de 0,5 µs. Ainsi l'image (b) de la Figure 2.12
présente la trace de la particule enregistrée par la caméra pendant 0,5 µs (noté ouverture
de l'obturateur sur la Figure 2.12(b)), puis une portion sans trace juste avant l'impact
(noté fermeture de l'obturateur sur la Figure 2.12(b)). Connaissant la distance parcourue
par la goutte pendant cette durée de 0,5 µs, il est possible d'estimer la vitesse de la
particule et de la comparer à celle mesurée par le système vélocimétrique.
2.3 Le porte-substrat
Le porte substrat doit pouvoir remplir deux fonctions : chauﬀer et refroidir le substrat.
Un matériau avec une bonne conductivité thermique est donc préconisé. Le choix s'est
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porté sur le laiton. Quatre crayons chauﬀants assurent la montée en température, et
un circuit d'eau sous une pression de 1 MPa permet un refroidissement très rapide du
substrat.
Les crayons chauﬀants sont reliés à une unité de contrôle permettant de donner une
température limite de consigne. Cette unité de contrôle est composée d'un pyromètre
visant la surface du substrat et permettant de mesurer la température de surface servant
de repère pour la consigne.
Deux thermocouples viennent mesurer la température au cours du préchauﬀage,
en dessous et au-dessus. Dans la suite de cette étude sont précisées les températures
maximales atteintes par le substrat et le temps de chauﬀe total.
Une fois le substrat chauﬀé et la lamelle déposée, le refroidissement du substrat jusqu'à
l'ambiante peut prendre 20 min, continuant alors à s'oxyder. Le système de refroidissement
vient donc accélérer le refroidissement, permettant un retour à l'ambiante en moins de
2 min.
2.4 Conclusions
De nombreux impacts ont été observés durant cette étude (environs 300 toutes
conditions réunis). Toutefois, pour qu'un essai soit conservé, il est nécessaire qu'il réponde
à certains critères :
 le signal pyrométrique de la particule doit être suﬃsamment important pour ne pas
être confondu avec le bruit de fond (supérieur à 10 mV) et ne doit pas être saturé
(inférieur à 110 mV)
 le déclenchement des deux caméras doit avoir lieu 1 à 2 µs avant impact de la
particule. Une particule s'étalant et se refroidissant en 4 à 5 µs, si le temps de vol
observable sur la caméra est de l'ordre de 6 µs alors il y a une perte d'information.
La cause la plus fréquente de l'exclusion d'un impact est due à la mesure d'un signal
pyrométrique soit trop faible, confondu dans le bruit de fond, soit saturé. De plus, lors du
préchauﬀage des échantillons, il peut arriver que le porte substrat bouge durant le tir. La
distance entre le substrat et le volume de détection du système vélocimétrique est alors
modiﬁé, et par conséquent la distance parcourue par la particule évolue (plus courte ou
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plus longue). Le déclenchement n'est alors plus optimal. Les vitesses mesurées sont ﬁables
puisqu'indépendantes des paramètres évoqués précédemment.
La première partie de cette étude s'intéresse à l'étalement de gouttes micrométriques
sur substrat lisse. Toutefois, industriellement, les dépôts sont réalisés sur des substrats
présentant une rugosité Ra de l'ordre de 4-5 µm. Une partie de ce travail s'intéressera
donc à l'inﬂuence de l'état de surface des substrats sur l'étalement de gouttes.
3 Les impacts et dépôts sub-micrométriques
Le dispositif utilisé pour réaliser les impacts sub-micrométriques (SPS), est légérement
diﬀérent.
3.1 La torche
La torche est un modèle F4, de type industriel (Sulzer). Les conditions de projections
sont résumées dans le tableau 2.2 :
Tableau 2.2  Paramètres de fonctionnement de la torche
Paramètres de projection
Diamètre interne de la tuyère (mm) 6
Intensité du courant (A) 700
Débit d'argon (L/min) 40
Débit d'hélium (L/min) 20
Distance de projection (mm) 30
3.2 Les portes substrats et vitesses de translation
3.2.1 Les impacts
Les impacts sont réalisés avec un support statique sur lequel est ﬁxé les échantillons. Le
porte-échantillon est équipé de deux résistances chauﬀantes asservies par un thermocouple
et une carte de régulation, permettant le préchauﬀage des échantillons. La torche réalise
une passe devant les échantillons à une vitesse de 1 m/s. Le taux de charge de la suspension
est de 5% en masse.
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3.2.2 Les dépôts
Les substrats sont maintenus dans un porte échantillon rotatif sur lequel sont vissés
les échantillons.
Figure 2.13  Schéma du dispositif expérimental pour la réalisation de dépôts [69].
Les échantillons sont préchauﬀés au plasma jusqu'à 350°C, un pyromètre mono-
chromatique focalisé sur les échantillons permet le controle de la température . Bien
entendu du fait de la rotation, le pyromètre, statique, donne une valeur moyennée. Un
système LabVIEW enregistre les variations de températures. Le pyromètre est calibré
avant le tir avec un thermocouple de contact en ajustant l'émissivité (émissivité de 0,8
pour le nickel et l'acier inoxydable 304L). Les substrats, de nickel et 304L, sont des
disques de 25 mm de diamètre et de, respectivement, 4 et 7 mm d'épaisseur. La vitesse
de translation pour les dépôts est de 1 m/s. Le pourcentage de charge en poudre de la
solution est de 20% massique.
3.3 Les poudres
La majorité des travaux sur les impacts sub-micrométriques et l'élaboration de dépôts
par SPS ont été réalisés avec une poudre de zircone yttriée à 8% en masse, de référence
commerciale UCM Advanced Ceramics, Laufenburg, Germany. Elle présente un d50 de
0,7 µm et la distribution granulographique est donnée par la Figure 2.14. Une seconde
poudre a été utilisée au cours de cette étude, provenant du même fabricant, mais avec un
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d50 de 0,3 µm.
Figure 2.14  Courbes d'analyses granulométriques des suspensions (a) zircone yttriée
de taille 0,3 µm en solution aqueuse, (b) en solution alcoolique (éthanol) et (c) zircone
yttriée de taille 0,7 µm en solution alcoolique [10].
Au cours de cette étude, les poudres sont mises en suspension dans de l'éthanol. Un
dispersant, le Becosta, est utilisé pour que les poudres ne s'agglomèrent pas. Une sonde
à ultrason est ensuite plongée dans le mélange d'éthanol, poudre et Becosta pendant 10
minutes pour disperser un maximum les poudres.
La distribution granulométrique de la poudre s'étend de 0,1 à 1,1-1,2 µm selon la taille
nominale de la poudre (0,3 ou 0,7 µm). Ces analyses conﬁrment que la taille des poudres est
majoritairement inférieure au micron. De plus, les études menées par Joulia [10] sur cette
poudre ont montré qu'elles ne s'aggloméraient pas lorsque la suspension était injectée dans
le plasma. Le diamètre moyen des gouttes formées dans le plasma est donc sensiblement
le même que celui correspondant à la distribution originale.
4 État de surface des substrats
L'inﬂuence de la rugosité du substrat sera étudiée au cours de cette étude. Trois états
de surface seront utilisés : poli-miroir, sablé et traité par oxydation anodique.
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4.1 Polissage poli-miroir
Les échantillons sont polis selon le protocole suivant : papier SiC P500, P1000, P2500
et P4000 jusqu'à ce que les rayures du papier précédent soient supprimées. La vitesse de
rotation est de 300 tours/min. Puis, une ﬁnition est réalisée à 150 tours/min avec de la
silice colloïdale 0,05 µm (mastermet2 de BUEHLER) sur un drap de polissage (DP. nap
de STRUERS).
4.2 Sablage
Le corindon est placé dans une enceinte fermée et est projeté à travers une buse grâce
à de l'air comprimé. Les échantillons sont ﬁxés sur un porte-échantillon placé devant la
buse. Deux moteurs permettent d'une part la rotation de l'échantillon et d'autre part un
déplacement vertical hélicoïdale devant cette buse. Une "passe" comporte donc un aller-
retour du porte-échantillon. Ce dispositif permet un sablage reproductible des échantillons.
Cependant, les échantillons sont coupés avec un massicot dans une plaque de nickel aux
dimensions de 10x10x1,5 mm3 et l'impact a lieu sur la tranche de l'échantillon de surface
10x1,5 mm2). Pour supprimer les contraintes mécaniques qui peuvent résulter de la coupe,
et ne s'intéresser qu'au eﬀet du sablage, les échantillons sont polis avant sablage au papier
SiC, de P600 jusqu'à P2500. La pression de l'air comprimé et la taille des grains sont les
paramètres principaux sur lesquels il est possible de jouer. Les valeurs de Ra du tableau
2.3 sont la moyenne de 6 mesures, réalisées pour chaque condition avec un Dektac. Ces
états de surface sont obtenus pour une seule passe.
Tableau 2.3  Valeurs de rugosité sur des substrats de nickel Ra en fonction du matériau
de sablage, de la pression de l'air comprimé et des dimensions de poudre de sablage
(rugosimètre Dektac)
Matériaux de sablage alumine micronique sable
Diamètres des poudres (µm) 10-40 20-45 30-75 250
Pressions (105 Pa) 4 1 4 4 6 2
Valeurs de rugosité Ra (µm) 0,5 0,2 0,6 0,9 1,2 4
En outre, la rugosité des substrats perturbe fortement la caméra 1 lors de l'étalement :
les pics du relief font un eﬀet d'ombrage qui apparaissent comme des artefacts sur l'image
des caméras et nuisent fortement à l'interprétation de l'étalement. Ainsi, la rugosité se
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veut suﬃsamment importante pour s'approcher des valeurs industrielles ( Ra autour de
4 µm) sans que l'observation des impacts ne soit perturbée. Le choix du Ra sera justiﬁé
dans le chapitre 4.
4.3 Oxydation anodique
La texturation par oxydation anodique (ou électro-polissage) a été motivée par des
travaux portant sur l'auto-organisation de pores nanométriques de la surface d'échantillon
d'acier inoxydable 304L [78] et 316L [79]. Dans certaines conditions physico-chimiques, les
surfaces électropolies de métaux purs et d'alliages métalliques conduisent à la formation
de motifs particuliers, comme des bandes et des réseaux hexagonaux. Les mécanismes
de formation dépendent du système substrat/solution considéré et la plupart ne sont
pas clairement compris [79]. Pour l'acier, la dissolution est contrôlée par la position
cristallographique des atomes. Les bandes obtenues avec une périodicité de plusieurs
centaines de nanomètres correspondent alors aux plans denses (111). D'autres auteurs
se sont intéressés à la texturation de l'aluminium par ce même procédé. Les bandes alors
formées sont attribuées à diﬀérentes vitesses de dissolution entre les crêtes, le métal pur se
comportant alors comme des sites cathodiques, et les vallées, correspondant aux impuretés,
se comporteraient alors comme des sites anodiques.
Malheureusement aucune étude à notre connaissance n'a été réalisée sur l'oxydation
anodique du nickel. Il a été décidé d'employer un protocole proche de celui utilisé pour
l'acier. Cette étude ne s'attache pas à comprendre les mécanismes de formation des
rugosités, mais à contrôler les paramètres de manière à obtenir une rugosité adaptée
à la problématique de la projection thermique. La Figure 2.15 présente le dispositif utilisé
au cours de cette étude :
La solution utilisée est un mélange à 9,5% volumique d'acide perchlorique et de
2-butoxyethanol. Les ﬁls qui conduisent aux électrodes sont isolés. Pour limiter la
contamination du bain, la contre-électrode est aussi en nickel. L'échantillon se comporte
comme une anode, siège de l'oxydation, et la contre-électrode comme une cathode, siège
de la réduction. Diﬀérentes topologies de surface sont obtenues en jouant sur la résistance
d'entrée de circuit, et en conséquence sur l'intensité parcourant le circuit. De plus, pour
se conformer au protocole expérimental des publications citées précédemment, la solution
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Figure 2.15  Dispositif d'oxydation anodique
est réfrigérée entre 0 et 10°C avec une sonde frigoriﬁque.
5 Étude de l'interface lamelle-substrat
Deux techniques sont utilisées pour observer l'interface lamelle-substrat. Une méthode
de polissage mécanique est proposée pour révéler cette interface et est comparée à la
méthode du FIB, plus couramment utilisée.
5.1 Polissage manuel de l'interface lamelle/substrat : "polissage
interfacial"
La diﬃculté de cette technique réside dans le fait que l'on souhaite couper un objet de
150 µm de long, sur sa tranche d'une épaisseur d'environ 1 µm. Il a donc été nécessaire
de développer des outils aﬁn de suivre ce tronçonnage. La Figure 2.16 décrit le protocole
opératoire :
La première étape, (1) de la Figure 2.16, présente le substrat à la sortie du banc
d'impact micrométrique. Un ﬁl de nylon servant de point de repère, est placé au dessus
de la surface de la lamelle. Ce ﬁl est ﬁxé de telle sorte que le bord du ﬁl coïncide avec
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Figure 2.16  Diﬀérentes étapes du protocole de tronçonnage par polissage visant à
révéler l'interface lamelles micrométriques/substrats.
le milieu de la lamelle. L'échantillon et le ﬁl sont ensuite enrobés dans une résine ((2) de
la Figure 2.16). Celle-ci doit être transparente, aﬁn de suivre l'ablation de la matière par
polissage. De plus, elle doit présenter un faible retrait, pour éviter de trop contraindre la
lamelle lors de la polymérisation. Enﬁn elle doit présenter une bonne dureté pour limiter
les contraintes mécaniques que pourrait subir la lamelle lors du polissage. Le choix s'est
porté sur une résine Araldite de marque ESCI. Une "fenêtre" est ensuite ouverte dans la
résine pour repérer la lamelle par transparence ((3) de la Figure 2.16). En eﬀet, la résine
dévie fortement la lumière, du fait de la forte variation de l'indice de réfraction entre la
résine et l'air. Le but est alors de diminuer au maximum l'épaisseur de résine au dessus
de la lamelle de manière à limiter ce phénomène. Pour ce faire, la résine au dessus de la
lamelle est supprimée par polissage, aﬁn de présenter une surface transparente parallèle à
la surface de la lamelle. Les surfaces du substrat sans lamelle et la résine sont éliminées par
un polissage orthogonal à la surface poli-miroir du substrat, avec du papier très abrasif
(P500-P1000) pour le gros ÷uvre. Les papiers P500 et P1000 éliminent plusieurs dizaines
de microns par seconde. Lorsque l'on approche de la lamelle, pour ne pas arracher la
lamelle sans même s'en rendre compte, il est nécessaire de diminuer la vitesse d'érosion,
impliquant l'utilisation d'un papier beaucoup plus ﬁn (de P2500 à P4000). Le polissage
continue jusqu'à ce que le ﬁl commence à apparaître dans la résine. Une ﬁnition à la
silice colloïdale 0,05 µm (mastermet2, BUEHLER) sur un drap de polissage (DP. nap de
STRUERS) termine la préparation d'échantillon.
Tout au long du polissage des vériﬁcations fréquentes sont réalisées avec un microscope
optique, de manière à ne pas polir trop profondément l'échantillon et arracher la lamelle.
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Un porte échantillon a été spécialement utilisé pour améliorer la précision du polissage.
Ce dernier est constitué d'un pas de vis avec un large diamètre. L'échantillon est collé
avec un adhésif double face sur la surface de cette vis. L'avancement du polissage est
déterminé par l'angle de vissage, un quart de tour représentant une épaisseur à polir de
125 µm.
5.2 Sonde Ionique Focalisée (FIB)
Les cross sections assistées par FIB ont été préparées avec un appareillage FEI
StrataTM DB235 à double faisceau, combinant une colonne de FE-SEM (Field Emission
Scanning Electron Microscope) et une colonne de FIB (high-resolution focused ion beam)
équipé d'une source ionique à métal liquide au Ga (LMIS). Un ﬁlm mince de platine a
été déposé au préalable (utilisant la CVD assistée par faisceau d'ion) pour protéger la
zone d'intérêt d'endommagements de surface pendant la découpe réalisée par le faisceau
d'ion. Pour réaliser cette couche de platine, un gaz (contenant le Pt) est introduit dans la
chambre à vide et s'adsorbe à la surface de l'échantillon. Un balayage de la zone souhaitée
par le faisceau d'ion décompose le gaz. Le Pt, non volatil, se dépose à la surface de
l'échantillon.
Une intensité de faisceau d'ions plus grande (7nA) a ensuite été utilisée pour usiner
une cavité dans la zone protégée. La paroi latérale de la cavité, à savoir la zone d'intérêt,
a ensuite été polie à l'aide d'un faisceau d'intensité plus faible (300 pA). Les échantillons
ainsi préparés ont été observés in situ, sous un angle de 52°, en utilisant à la fois une sonde
ionique (pour un contraste micro-structural maximal) et une sonde électronique (pour un
contraste morphologique maximal). Des images en électrons secondaires ont également pu
être acquises.
6 Adhérence
Deux procédés sont utilisés pour mesurer l'adhérence des lamelles : le LASAT pour les
particules micrométriques, et le nanoscratch-test pour les particules sub-micrométriques.
Enﬁn des mesures d'adhérence de dépôts SPS par essais de traction seront réalisées.
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6.1 Nanoscratch-test
6.1.1 Principe
Une pointe d'un nano-scratch vient en contact du substrat sur lequel sont déposées des
lamelles sub-micrométriques isolées (non en contact les unes avec les autres). Le principe
est le suivant : une contrainte latérale ~FL est soumise à une lamelle par l'intermédiaire
d'une pointe d'un nano-scratch jusqu'à arrachement de cette dernière. Voyons maintenant
en détail les étapes du procédé, les signaux enregistrés et les informations qui en découlent
(Figure 2.17).
Tout d'abord, la pointe du nano-scratch est placée sur la lamelle sans force, de
manière à centrer les deux,

	1 . Puis la pointe est décalée hors de la lamelle, au contact
du substrat. Une contrainte normale ~FN est ensuite appliquée sur la pointe

	2 , de l'ordre
de 1000 µN, celle-ci pénétrant alors de quelques nanomètres dans le substrat. Puis, une
contrainte latérale ~FL s'exerce sur la pointe du fait du déplacement. La pointe mesure
dans un premier temps le frottement avec le substrat (dans la zone

	3 du graphique ~FL
= f(temps)), puis dans un second temps la pointe vient buter contre la lamelle (

	4 du
graphique ~FL = f(temps)). Il y a alors une augmentation signiﬁcative de la contrainte
latérale, jusqu'à libération des contraintes lors de l'arrachement de la lamelle (

	5 du
graphique ~FL = f(temps)). Notons que la contrainte normale ~FN permet de limiter le
soulèvement de la pointe lorsque celle-ci vient contraindre la lamelle. Le graphique ~FL
= f(temps) montre une augmentation positive de la force latérale après arrachement
de la lamelle. Ce phénomène est attribué à l'élan que présente la pointe lors de la
libération des contraintes au moment où la lamelle est arrachée. Ainsi, la force qu'il
est nécessaire de fournir pour arracher la lamelle ∆F est déﬁnie par Dickinson [73]
comme la diﬀérence entre la contrainte latérale ~FL mesurée sur le substrat

	3 et la
contrainte latérale maximale (au niveau du

	5 du graphique ~FL = f(temps)). La pointe
ﬁnit ensuite sa course dans le substrat,

	6 , puis son contact est désengagée du substrat
	7 .
6.1.2 Dispositifs de mesure
Les mesures d'adhérence des lamelles sont eﬀectuées avec un TI-950 TriboIndenter
Hysitron. Ce dispositif est équipé d'un SPM (Scanning Probe Microscopy) dont la
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Figure 2.17  Principe de l'essai de nano-scratch sur des lamelles sub-micrométriques.
pointe conique à 90° en diamant de 3 microns de diamètre permet de visualiser la
zone avant et après le nano-scratch. Cette même pointe sert à réaliser l'essai de
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nano-scratch. Les échantillons sont ensuite systématiquement observés au MEB pour
conﬁrmer la mesure SPM. Les mesures sont réalisées sur 6 lamelles pour chaque condition.
Ce procédé ne peut être utilisé sur des lamelles micrométriques, ces dernières étant
beaucoup trop grandes par rapport à la taille de la pointe du nano-scratch. Une autre
méthode est donc utilisée pour ces impacts : le LASAT.
6.1.3 Conversion d'une contrainte à une adhérence : mesure de la surface
Ce dispositif permet de mesurer une force. Pour remonter à l'adhérence, il faut bien
évidemment rapporter cette force à une surface. La mesure de cette dernière n'est pas
triviale et pose la question de quelle surface considérer : celle de la lamelle ou celle de la
pointe qui applique la pression ? L'adhérence de la lamelle étant liée à son accroche avec
la surface, c'est donc la surface de la lamelle qui est considérée. Pour se faire, la lamelle
analysée est préalablement observées par SPM (Scanning Probe Microscopy), puis un
traitement d'image par ImageJ permet de remonter à sa surface. Enﬁn, un marquage de
la zone permet de retrouver au MEB la zone endommagée par le nano-scratch.
6.2 LASer Shock Adhesion Test (LASAT)
Le choc laser permet de solliciter le matériau très localement, sur des surfaces de
l'ordre du mm2, rendant cette technique particulièrement adaptée à l'étude de particules
isolées. Lors d'un chargement laser sur une surface, les ondes électromagnétiques pénètrent
sur quelques nanomètres d'épaisseur et interagissent avec la matière. L'énergie apportée
conduit à la formation d'un plasma et génére en contre-réaction une onde de choc qui se
propage à l'intérieur du matériau.
6.2.1 Principe du choc laser
Le choc laser a pour principe de générer une onde de choc via un laser de puissance, ce
dernier délivrant une très grande énergie sur des surfaces de petites dimensions (de l'ordre
du mm2) sur des temps très courts (la dizaine de nanosecondes). La relation 2.8 liant la
densité surfacique de puissance φi à l'énergie apportée Elaser (J), à la durée de l'impulsion
τimpulsion (s) et à la surface d'impact Sfocale (m2) montre que le laser ne nécessite pas une
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forte énergie (≈ 1,8 J) pour fournir une densité de puissance élevée, de l'ordre de 5 à
10 GW.cm−2.
φi =
Elaser
τimpulsion.Sfocale
(2.8)
Dans le cas d'une densité de puissance élevée, de l'ordre de quelques gigawatt par
centimètre carré, la zone soumise à l'irradiation se sublime pour former un plasma qui
va se détendre dans le milieu environnant. Ce plasma est au c÷ur de la génération des
chocs laser par interaction laser-matière [80]. L'expansion de ce gaz ionisé produit une
compression sur la face avant du matériau. L'onde de choc ainsi générée eﬀectue plusieurs
allers-retours dans l'épaisseur du matériau avant d'être totalement amortie. Dans le cas
présent, nous nous intéressons au premier aller-retour. La forme temporelle du proﬁl
de pression appliqué sur la face avant, lors de l'expansion du plasma, dépend du proﬁl
énergétique temporel du laser (Figure 2.18). La variation du ﬂux incident ou de la durée
d'impulsion entraîne donc la modiﬁcation de l'intensité de l'onde mécanique induite [72].
Figure 2.18  Schéma de l'interaction laser-matière [72]
Par la suite, la "face avant" correspond à la surface du matériau (surface sans dépôt)
soumise en premier à l'onde de choc, en opposition à la "face arrière" (surface déposée,
lamelles ou dépôt) qui représente la surface du matériau qui subit le dernier passage de
l'onde. Deux modes de fonctionnement sont disponibles : le mode libre et le mode conﬁné
déﬁnis dans le paragraphe suivant.
6.2.2 Mode libre ou conﬁné
6.2.2.1 Mode libre
L'énergie fournie par le faisceau laser est absorbée pour former le plasma engendré, et
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l'expansion de ce dernier provoque une onde de compression dans le matériau. Toutefois,
pour des densités de puissance importantes, il est possible que ce ne soit plus le substrat
qui interagisse mais l'environnement. L'expansion du milieu environnant ionisé est appelé
claquage. Ce phénomène apparaît aux alentours de 10 GW/cm2 dans l'air [81] et constitue
le mécanisme physique limitant l'intensité transmise du choc [80]. Bien que ce phénomène
puisse être contourné par l'utilisation de vide primaire, il est alors nécessaire d'utiliser des
ﬂux laser bien supérieurs, restreignant alors cette application aux lasers les plus puissants.
La solution est alors de conﬁner le choc dans un milieu favorisant le transfert de l'onde
vers la cible à solliciter.
6.2.2.2 Mode conﬁné
Une intensité de choc supérieure est obtenue en imposant un milieu environnant
généralement plus sensible à cette ionisation, mais plus dense, qui doit nécessairement
être transparent à la longueur d'onde du laser. L'eau et le verre sont couramment utilisés
comme milieu de conﬁnement pour les essais de choc laser. Dans le cas présent, un
adhésif est collé sur la face avant, conﬁnant le choc. Le conﬁnement du choc a plusieurs
conséquences :
 permet de contenir l'expansion du plasma formé en surface de la cible [82].
 augmente le temps de maintien du choc d'un facteur 2 à 3 [80, 81], du fait que
l'expansion du plasma se produit plus tardivement que pour un conﬁnement air.
 augmente d'un facteur de 1,5 à 10 la pression appliquée sur la face avant du matériau
lors de l'expansion du plasma [81].
De plus, deux modes de propagation de l'onde sont distingués : 1D ou 2D.
6.2.3 Propagation d'onde : 1D ou 2D
En mode de propagation 1D, l'onde est considérée plane, alors qu'en 2D, l'onde
est considérée sphérique. Pour du 1D, on considère que l'épaisseur de l'ensemble
substrat/dépôt, noté L, est liée au diamètre d'impact du laser Dlaser tel que
Dlaser
L
> 5.
Dans le cas présent, le dépôt représente quelques lamelles en surface.
De plus, lorsque L et D sont tels que Dlaser
L
< 5, la propagation de l'onde est dite 2D.
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Dans le cas présent, les diamètres de la zone d'impact varient entre 1 et 4,56 mm, pour
une épaisseur de substrat variant entre 0,5 mm et 1,6 mm.
Ce rapport est un rapport dimensionnel géométrique pour distinguer les cas où les
eﬀets de bords 2D, liés à l'onde sphérique, peuvent ou non être négligés. La Figure 2.19
présente un proﬁl schématique des contraintes maximums, intégrées au cours du temps,
à l'interface d'un dépôt.
Figure 2.19  Proﬁle de traction le long de l'interface en fonction du mode de propagation
1D ou 2D [83] ; 1 < Dlaser < 4,5 et 0,5 mm < L < 1,6 mm.
En mode 1D, l'onde est plane et uniforme, et la contrainte est soumise uniformément
au niveau de l'interface. En mode 2D, la contrainte est soumise selon un maximum au
centre de l'impact et décroit à mesure que l'on s'éloigne du centre de l'impact.
6.2.4 Mécanismes de sollicitation en traction
L'endommagement du matériau apparaît lorsque la contrainte en traction est
supérieure localement à la contrainte à la rupture instantanée du matériau en sollicitation
dynamique. Cette contrainte est dûe à une onde de traction particulièrement intense dans
des zones où plusieurs ondes de traction peuvent se rencontrer. Les ondes de traction sont
soit des ondes de choc qui se sont réﬂéchies sur une surface ou une interface, soit les ondes
de détente (ou ondes de traction incidentes) qui accompagnent le front de l'onde de choc
(compression). Il est à noter que l'onde de détente est plus étalée spatialement et que
sa vitesse peut être plus grande que celle du front d'onde en compression (et l'onde de
détente peut donc rattraper l'onde de compression). La zone de traction peut être générée
de trois façons : les deux premières sont propres au mode de propagation "1D", relatives
à la détente qui suit le choc en face avant (appelée traction principale) et aux réﬂexions
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dans le substrat et la lamelle (appelée traction secondaire). La Figure 2.20 schématise les
deux modes de propagation 1D.
Figure 2.20  Mécanismes de formation de la traction principale et de la traction
secondaire selon l'impédance acoustique du substrat et de la lamelle, respectivement Zs
et Zl ; durée du pulse : 5,2 ns. [72]
La troisième façon est liée au mode "2D", relative aux ondes de détente issues des
zones sphériques en périphérie de la zone de choc et qui peuvent converger selon l'axe du
choc à l'aller pour créer une poche de traction incidente.
6.2.4.1 Traction engendrée par les eﬀets 1D : la traction principale
Ce mécanisme de formation de traction a lieu à l'interface entre deux matériaux lorsque
l'impédance acoustique du substrat Zs est supérieure à celle de la lamelle Zl (Zs > Zl).
La traction principale est générée près de la face arrière du substrat. Elle provient du
croisement de la ﬁn du chargement laser (ou choc laser) et de la réﬂexion du front d'onde
de choc principal sur la face arrière de la lamelle (Figure 2.20) [72].
6.2.4.2 Traction engendrée par les eﬀets 1D : la traction secondaire
La traction secondaire a lieu lorsque l'impédance acoustique Zs du substrat est
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inférieure à l'impédance acoustique de la lamelle Zl (Zs < Zl). La traction secondaire est
généralement créée plus loin de la surface libre ou de l'interface et provient du croisement
des réﬂexions multiples. La première onde de choc sur la face arrière de la lamelle se
réﬂéchit en onde de détente et la réﬂexion de la première onde de choc sur l'interface
substrat/lamelle produit une onde de choc (onde de compression) se propageant vers la
face avant du substrat, qui va se réﬂéchir sur la face avant pour former une onde de
détente qui se propagera vers la face arrière (voir Figure 2.20). Ce type de traction n'est
formé que sur les systèmes de matériaux pour lesquels Zs < Zl et sur les matériaux
monolithiques [72].
L'impédance acoustique du nickel est de 52.106 kg.m−2.s−1 [84] alors que celle de la
zircone est de 40.106 kg.m−2.s−1 [85], on suppose que Zs > Zl. Le mode de propagation
considéré est donc une traction principale.
6.2.4.3 Traction engendrée par les eﬀets 2D.
La traction "2D" est générée sans utiliser les diﬀérences d'impédance. Le comportement
des ondes de choc en deux dimensions diﬀère donc des modèles monodimensionnels
proposés précédemment. Lorsque l'onde longitudinale se déplace dans les premiers
instants, des ondes obliques se forment en périphérie du front plan de l'onde incidente,
propageant également l'onde transversalement. De plus, ces ondes de choc obliques
engendrent des ondes obliques de détente qui, en se croisant sur l'axe central, forment
une poche de traction en aval de l'onde de choc plane principale. Puis cette zone de
traction rattrape petit à petit l'onde de choc en tête et diminue de manière conséquente
son amplitude (Figure 2.21) [72].
Le croisement des ondes génère une poche de traction, appelée surtraction qui, selon
l'épaisseur de l'échantillon, peuvent être axiale, c'est à dire dans l'axe de l'impact, ou
latérale, c'est à dire désaxée par rapport à l'impact.
6.2.5 Caractéristiques du dispositif expérimental
6.2.5.1 LASAT
Les essais LASAT sont réalisés avec un laser Nd-YAG (SAGA 330, THALES LASER)
produisant un pulse gaussien de 5,2 ns à la longueur d'onde de 532 nm. Le diamètre des
chocs varie entre au minimum 1 mm et 4,56 mm au maximum en modiﬁant la distance
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Figure 2.21  Schéma de la formation de la poche de traction générée par les eﬀets
bidimensionnels de la propagation des ondes de choc [72].
lentille convergente-échantillon.
6.2.5.2 Microscopie optique
Un microscope optique LEICA DMI 5000M a été utilisé pour observer les lamelles avant
et après impact laser. Le logiciel LEICA LAS permet de traiter les images. Ce microscope
présente la particularité de réaliser des cartographies de l'échantillon et de reconstruire
une image globale avec l'ensemble des clichés. Le chevauchement entre chaque image est
de 20%. Cela permet de balayer de larges zones sans diminuer le grossissement de l'optique
(x200) tout en conservant une bonne résolution des images.
6.2.5.3 Interférométrie optique
Un interféromètre optique ALTISURF 500, de chez ALTIMET, a été utilisé pour
observer le proﬁl de rugosité des échantillons avant et après LASAT.
6.2.6 Conclusions
Les modes de propagation sont multiples. Dans cette étude, nous allons chercher
à arracher des lamelles micrométriques obtenues par APS et remonter à la contrainte
nécessaire pour eﬀectuer cet arrachement. L'impédance acoustique du substrat Zs étant
supérieure à celle de la lamelle Zl, le mode 1D est favorable à une traction principale. De
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plus, des tests de traction par eﬀet 2D seront réalisés.
6.3 Test de traction sur dépôts épais
Le protocole suivant est celui mis au point par Goutier [86]. L'adhérence des dépôts
est évaluée selon le test ASTM Standard C633-79. Ce test nécessite l'utilisation d'une
machine de traction et la réalisation d'un collage très résistant, de l'ordre de 80 MPa.
(colle HTK ULTRA BOND 100r, fournie par la société HTK Hamburg). Le dépôt doit
être suﬃsamment épais pour que la colle ne diﬀuse pas jusqu'à l'interface dépôt/substrat.
En général, une épaisseur de 400 nm est requise mais cela dépend fortement de la porosité
des dépôts.
La procédure est la suivante : chaque plot est usiné au tour pour que les faces soient
rigoureusement parallèles. Les surfaces à encoller sont ensuite sablées sous 7.105 Pa avec
du corindon brun F20. Il est nécessaire de protéger le dépôt durant cette procédure, ce
dernier ne supportant pas le sablage. Pour ce faire, le dépôt est protégé avec du ruban
adhésif.
Avant collage, un dégraissage des plots est réalisé dans un bain d'acétone ultrasonique
pendant 5 minutes. Les surfaces sont ensuite séchées au décapeur thermique et la base des
plots est protégée par du téﬂon aﬁn de ne pas les coller au support. Ceci fait, un dernier
nettoyage par pulvérisation d'acétone et séchage au décapeur thermique est réalisé. La
colle HTK ULTRA BOND 100r est ensuite étalée sur toutes les faces. Les bulles d'air
sont chassées par un court chauﬀage avec le décapeur thermique. Une fois l'empilement
réalisé et ajusté, l'ensemble est mis en pression, d'une part par la masse du dispositif
lui-même (environ 2 kg), et d'autre part par l'utilisation de vis serrées manuellement.
Tout le dispositif, une fois encollé (Figure 2.22), est mis dans une étuve à 423 K. Un
thermocouple mis au contact d'un plot permet de suivre une température plus proche de
la température de l'assemblage que celle donnée par le régulateur de l'étuve. Lorsque la
température de surface du plot atteint 423 K, la polymérisation débute et dure 1h30.
90
Les moyens d'analyse
Figure 2.22  Schéma de l'encollage des plots de traction pour les essais de traction de
dépôts SPS.
7 Les moyens d'analyse
7.1 États de surface
7.1.1 Microscope à force atomique : AFM
Une pointe miniature ﬁxée, à l'extrémité d'un cantilever, est approchée de la surface
d'un échantillon placé sur une surface de platine de déplacement (balayage XY). Une
pointe AFM peut être statique ou mise en mode oscillant ("tapping"). Dans le premier
cas, la pointe touche la surface comme un dispositif palpeur. Ce mode est moins sensible
aux pollutions de surface qui peuvent être présentes sur l'échantillon. Dans le second cas,
le mode tapping est un mode résonnant non linéaire. A chaque cycle, la pointe eeure
le mur répulsif de la surface. Ce mode est très utilisé pour connaître la topographie des
échantillons. Les forces appliquées sur l'échantillon peuvent être très réduites et le temps
de contact très court n'induit pratiquement pas de force de frottement sur l'échantillon.
Cela permet d'éviter la déformation de certains échantillons et l'usure toujours possible
en mode contact [87]. La résolution latérale est de l'ordre de la dizaine de nm, mais la
résolution verticale est de l'ordre de l'angström. L'AFM utilisé est un AGILENT 5500. Le
logiciel d'exploitation des proﬁls est Pico Image d'agilent Technologies. Les scans obtenus
subissent un redressement ligne à ligne par régression polynomiale d'ordre 3.
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7.1.2 Dektac
Un rugosimétre Dektac a été utilisé dans les cas où la rugosité était trop importante
pour l'AFM (i.e. Ra > 1 µm). L'analyse est nettement moins ﬁne (de l'ordre de 0,1 µm)
et ne permet pas de traitement de données sur une surface, mais sur un proﬁl.
7.2 XPS
L'XPS utilisé est un AXIS ULTRA DLD de KRATOS. Le logiciel de traitement des
spectres est CASA XPS. La résolution est de 20 eV pour l'énergie de passage des spectres
hautes résolutions, et d'une énergie de passage de 160 eV pour les spectres larges. La
source est un mono(Al) de puissance 180 Watt (12 mA et 15 kV).
7.3 Microscopie électronique à balayage
Deux microscopes électroniques ont été utilisés dans cette étude :
 un MEB XL 30 (Phillips) pour les observations standards. Deux modes peuvent
être utilisés avec ce microscope : électrons secondaires et électrons rétro-diﬀusées.
 Pour les observations nécessitant une meilleure résolution (observation des lamelles
sub-micrométriques notamment), un MEB FEG, modèle 7400F de Jeol JSM, a été
utilisé. Ce dernier permet de travailler en électrons secondaires et en électrons à
faible énergie (LEI). Ce mode permet une bonne résolution à faible tension.
7.4 Vélocimétrie par Images de Particules : PIV
Aﬁn de caractériser les particules en vol au cours de la projection par plasma
d'arc d'intrants liquides, la vélocimétrie laser a été utilisée. Cet outil de diagnostic
plasma permet de mesurer un champ de vitesse instantanées au sein d'un écoulement
préalablement ensemencé. Le principe de la mesure consiste à acquérir deux images,
enregistrées avec deux caméras, séparées par un intervalle de temps très court
(∆t ≈ 300 ns) via un éclairage laser à double impulsion aﬁn de déterminer la distance
parcourue durant ce temps (Figure 2.23).
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Figure 2.23  Principe de la mesure des vecteurs vitesse par PIV.
Un miroir est placé sur la trajectoire du laser, au dessus de l'axe vertical de la torche,
pour générer une nappe laser. L'éclairage du volume mesuré est eﬀectué par le haut, de
manière à accentuer la diﬀusion laser sur les gouttes et à diminuer le volume de mesure.
La nappe laser, de longueur 15 mm et d'épaisseur 2 mm, est réalisée avec une lentille
focale de 100 mm. Les deux caméras sont orientées à 90° l'une de l'autre (Figure 2.24).
Figure 2.24  Montage expérimental de la PIV [88].
Le système de PIV emploie un laser deux impulsions Nd :YAG et deux caméras CCD
(12 bits par pixel, résolution 1376 x 1040 pixels) équipées d'un objectif Nikon AF micro
Nikkor 200 mm f/1 4D couplé avec un convertisseur optique et d'un ﬁltre passe bas à une
longueur d'onde de 532 nm et avec une largeur de bande de 50 nm. La distance entre
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la nappe laser et les caméras est d'environ 250 mm. La taille de la zone mesurée peut
s'étendre de 2 mm x 3 mm à 30 mm x 35 mm.
Dans un premier temps, l'algorithme de corrélation croisée réalise une corrélation
2D dans une fenêtre d'interrogation de taille et de position ﬁxée pour les deux images
(Figure 2.23). Le calcul de la corrélation est ensuite réalisé, généralement par transformée
de Fourier. Puis, le pic de plus forte intensité dans la fenêtre de corrélation est recherché.
La position de ce pic par rapport au centre de la fenêtre correspond au déplacement
majoritaire de l'ensemble des particules dans la fenêtre d'interrogation.
Un étalonnage du système est nécessaire avant acquisition, aﬁn que le volume de
mesure soit le même pour les deux caméras. Pour ce faire, une mire avec des motifs
réguliers est observée avec les deux caméras. La position des mires doit coïncider pour les
deux caméras.
L'acquisition comporte 100 images. Celles-ci sont ensuite traitées pour générer des
champs de vecteurs de vitesse après acquisition des images. La principale diﬃculté de
la vélocimétrie laser par images de particules est la nécessité d'avoir une très grande
stabilité de l'ensemble laser-détection. Celui-ci peut d'ailleurs être altéré par les instabilités
engendrées par le fonctionnement de la torche ou de la ventilation de la pièce.
8 Conclusions
Les diﬀérents outils utilisés durant cette étude ayant été déﬁnis, l'étude sur les
impacts multi-échelles peut être entreprise. Dans le troisième chapitre, nous observerons
des impacts micrométriques et sub-micrométriques sur substrats poli-miroir. Dans le
quatrième, l'inﬂuence de la rugosité sur l'étalement des gouttes sera examinée. Le dernier
chapitre s'intéressera à l'inﬂuence de l'état de surface sur l'adhérence des lamelles.
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MULTIÉCHELLES SUR SUBSTRAT POLI-MIROIR
La bibliographie a permis de montrer que l'état de surface des substrats jouait un rôle
prépondérant sur l'étalement. La première partie de ce chapitre s'attache donc à décrire
l'état de surface de substrats, par AFM et XPS, pour diﬀérentes températures et temps
de préchauﬀage, du point de vue de la rugosité et de la chimie.
Dans la seconde partie, nous décrirons l'inﬂuence de la température et de la vitesse
d'impact sur l'étalement de gouttes micrométriques. Les impacts obtenus sur des substrats
préchauﬀés à 350°C, le cas le plus favorable à la construction d'un dépôts, seront décrits
en détail dans le but de comprendre les diﬀérences d'étalement observées aux deux vitesses
d'impact (50 et 150 m/s).
Une troisième partie décrira les impacts sub-micrométriques. Nous observerons
ainsi des impacts standards, sur substrat d'acier inoxydable 304L, puis l'inﬂuence de la
nature du substrat et de la vitesse d'impact sur l'étalement de gouttes sub-micrométriques.
En dernier lieu, nous chercherons à établir une relation entre les échelles
micrométrique et sub-micrométrique à travers l'approche adimensionnelle. Pour ce
faire, une comparaison des facteurs d'étalement aux deux échelles en fonction de
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diﬀérents paramètres (vitesse de la particule, pression d'impact, énergie cinétique) sera
réalisée.
1 Étude de l'état de surface
1.1 Mesure de la rugosité par AFM
L'inﬂuence de trois températures de préchauﬀage (250, 350 et 450°C) sur la rugosité de
substrats de nickel poli-miroir est étudiée dans ce paragraphe. Les échantillons de nickel
sont préchauﬀés sur le banc de suivi d'étalement de gouttes micrométriques pendant
10 minutes, dans des conditions identiques à celles de l'étude d'impact. Les paramètres
Ra, Rz, Rsk et Rku (déﬁnis partie 3.2.3) ont été évalués par AFM, la surface analysée
mesurant 10x10 µm2. L'état de surface des substrats avant préchauﬀage a été contrôlé de
manière à s'assurer qu'il n'y ait pas de variation d'un échantillon à l'autre.
Les graphiques de la Figure 3.1 présentent l'évolution de ces quatre paramètres en
fonction de la température. Les variations de ces quatre paramètres de rugosité entre la
température minimale (l'ambiante) et maximale (préchauﬀage à 450°C) sont très faibles :
accroissement de la valeur moyenne de Ra de l'ordre de 1 nm et de 5 nm pour le Rz. Le
paramètre Rsk est proche de 0 et tend à augmenter avec la température mais la variation
est située dans l'erreur de mesure laissant penser qu'il n'y a pas de variation signiﬁcative.
Une valeur de Rsk = 0 traduit une surface sans pics marqués ni grands plateaux (cf. Figure
3.1.c.). Le paramètre Rku varie faiblement, et tend à rester supérieur à 3, signiﬁant une
transition arrondie entre creux et pics . Ces observations nous permettent de constater
que l'augmentation de la température, dans les conditions de préchauﬀage, ne semble pas
avoir de réelle inﬂuence sur la rugosité de surface des substrats. Notons que ces résultats
présentent une bonne répétabilité.
1.2 Étude de la chimie de surface par XPS
La formation des oxydes a été analysée par XPS pour quantiﬁer la quantité d'oxyde
produite au cours du traitement thermique. Les échantillons sont préparés selon les
conditions de préchauﬀage des substrats du banc "micrométrique", refroidis à température
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a. b.
c. d.
Figure 3.1  Variation du Ra (a), Rz (b), Rsk (c) et Rku (d) pour des substrats de nickel
poli-miroir de 100 µm2 en fonction de la température de préchauﬀage.
ambiante puis placés dans la chambre d'analyse de l'XPS (ultravide à 10−7 Pa). La mise
en place des substrats dans cette chambre prend entre 10 et 15 min. Dans un premier
temps, l'eﬀet de la température de préchauﬀage est étudié. Puis dans un second temps,
nous nous intéresserons à l'inﬂuence du temps de préchauﬀage du substrat sur l'état de
surface.
1.2.1 Inﬂuence de la température de préchauﬀage sur l'oxydation de surface
du nickel.
Le proﬁl des spectres obtenus est présenté sur la Figure 3.2. Trois espèces sont
identiﬁées sur ce spectre : le nickel, l'oxygène et le carbone. D'autres pics sont observés,
notés NiLMM et OKLL ; ce sont des pics Augers qui ne sont pas exploités dans le cadre
de cette analyse. Le pic le plus intense du nickel est Ni 2p, et plus particulièrement le
couplage spin/orbite 3/2. Le calcium et le cuivre sont des pollutions de surface. Le porte
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substrat utilisé pour préchauﬀer les substrats est en laiton, expliquant la présence du
cuivre.
Figure 3.2  Proﬁl des spectres XPS pour un substrat de nickel préchauﬀé 10 min à
250°C.
Le refroidissement de l'échantillon et le temps nécessaire pour placer l'échantillon
dans la chambre d'analyse de l'XPS induisent inévitablement une réadsorption des
pollutions atmosphériques (oxygène, carbone...). Pour s'aﬀranchir de ces pollutions de
surface étrangères au préchauﬀage, un décapage ionique superﬁciel (d'une profondeur de
quelques nanomètres) est réalisé sous argon (2 keV pendant 2 min) sur une surface de 3x3
mm2. Tous les spectres présentés ci-après sont réalisés après ce décapage ionique.
Le nickel est un matériau présentant de nombreuses formes d'oxydation : NiO, Ni(OH)2
... Cela se traduit par la présence de nombreux pics satellites au voisinage du pic
métal du nickel, Ni 2p, compliquant fortement l'ajustement de la courbe théorique avec
les valeurs expérimentales. Les paramètres des travaux de Biesinger [89] sont utilisés
systématiquement sur chacun des spectres XPS, la courbe théorique est plus ou moins bien
ajustée à la courbe expérimentale. L'ajustement des courbes expérimentales et théoriques
permet d'extraire les pourcentages atomiques des diﬀérentes espèces (oxygène, carbone et
nickel) ainsi que les diﬀérentes formes du nickel (métal, NiO, Ni(OH)2). Toutefois, il faut
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être conscient que les valeurs annoncées par la suite sont entachées d'une forte incertitude,
de l'ordre de 4 à 5 % atomiques.
a. Ni 2p b. O 1s
Figure 3.3  Spectres haute résolution des pics (a) Ni 2p et (b) O 1s à 150 (rouge), 250
(vert) et 350°C (violet).
Les spectres haute résolution, Figure 3.3, présentent les variations de Ni 2p et de O 1s
avec la température. Le pic du Ni 2p à 150 et 250°C est bien résolu et sans épaulement,
spectres rouge et vert de la Figure 3.3.a.. Cela révèle la présence du nickel sous forme
métallique, avec très peu d'oxyde. L'augmentation de la température à 350°C diminue
très fortement la proportion du pic métal au proﬁt d'un épaulement dû à la contribution
des formes oxydées du nickel. Cette tendance est conﬁrmée sur le spectre haute résolution
de l'oxygène O 1s, Figure 3.3.b., l'intensité du pic augmentant avec la température.
Le tableau 3.1 résume les proportions des espèces présentes en surface calculées à
partir des spectres.
Tableau 3.1  Variation des pourcentages atomiques de nickel, oxygène et carbone sur des
échantillons de nickel préchauﬀés à 150°C, 250°C et 350°C pendant 10 minutes.
Proportion des espèces en surface 150°C 250°C 350°C
O 1s (%) ±5% 7,8 17,8 31,6
C 1s (%) ±5% 12,1 10,2 2,5
Ni 2p (%) ±5% 80,1 72 65,9
Proportions des formes du nickel 150 °C 250°C 350°C
Ni métal (%) ±5% 100 100 24
NiO (%) ±5% - - 53
Ni(OH)2 (%) ±5% - - 23
Ces pourcentages ne prennent pas en compte les diﬀérentes formes des espèces :
80,1 % at. de Ni 2p à 150°C implique qu'il y a 80,1% d'atomes de nickel, sous forme
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métalliques ou oxydés. Toutefois la proportion d'oxygène O 1s donne une bonne idée de la
proportion d'oxydes en surface. Ainsi, comme attendu, l'augmentation de la température
de préchauﬀage diminue la part de nickel métallique (de 80% at. pour 150°C à 66% at. pour
350°C) et augmente la part d'oxydation (de 7,8% at. d'oxygène pour 150°C à 31,6% at.
pour 350°C). De plus, le pourcentage de carbone diminue fortement, de 12,1% at. pour
150°C à 2,5% at. pour 350°C, mettant en évidence le phénomène de désorption des
pollutions de surface (hydrures et carbures tout particulièrement) qui s'opère lors du
préchauﬀage. L'ajustement de courbes des pics haute résolution de Ni 2p avec les pics
satellites des diﬀérentes formes d'oxyde du nickel permet de donner une tendance quant
au type d'oxydes que l'on trouve en surface. Puisqu'à 150 et 250°C, il n'y a quasiment pas
de traces d'oxyde de nickel, il apparaît donc que l'oxydation du nickel n'est notable
qu'à partir de 350°C.
1.2.2 Inﬂuence du temps de préchauﬀage sur l'oxydation de surface du nickel.
Les tirs sur le banc d'impact de gouttes micrométriques sont réalisés dans une gamme
de temps s'étendant de 10 à 13 minutes. Pour vériﬁer l'incidence du temps de préchauﬀage
sur l'oxydation de surface des substrats de nickel, un échantillon préchauﬀé pendant 14
minutes à 350°C a été analysé, puis comparé à un substrat préchauﬀé 10 minutes à la
même température.
a. Ni 2p b. O 1s
Figure 3.4  Spectres haute résolution des pics (a) Ni 2p et (b) O 1s d'un substrat de
nickel préchauﬀé pendant 10 min (rouge) et 14 min (vert) à 350°C
Les spectres haute résolution du Ni 2p des substrats préchauﬀés pendant 10 min et
14 min, Figure 3.4.a., sont proches : les spectres des deux substrats présentent un pic
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métal et un épaulement lié à l'oxydation. Le pic métal du substrat préchauﬀé pendant
14 min est plus important que celui préchauﬀé 10 min et l'épaulement lié aux oxydes
du nickel est identique. Les spectres haute résolution du O 1s étant très proches, il est
nécessaire de comparer les proportions des espèces données par ajustement de courbes
pour distinguer des tendances.
Le tableau 3.2 résume les proportions des espèces présentes en surface calculées par
ajustement de courbes des spectres. De manière surprenante, l'augmentation du temps
de préchauﬀage augmente la part de nickel métal en surface et le principal oxyde formé
à 14 min est NiO. Pour ce qui est du pic nickel, les variations se situent probablement
dans l'incertitude, car il n'est pas logique que l'augmentation de la durée de préchauﬀage
augmente la part de nickel métal. Ainsi, l'augmentation du temps de préchauﬀage de
4 min n'aﬀecte donc pas signiﬁcativement la nature et la quantité des oxydes en surface.
Cela signiﬁe que les impacts à 13 min ne verront pas un état de surface très diﬀérent par
rapport aux impacts réalisés à 10 min.
Tableau 3.2  Variation des proportions de nickel, oxygène et carbone pendant 10 min et
14 min à 350°C
Espèces 10 min 14 min
O 1s (%) ±5% 31,6 47
C 1s (%) ±5% 2,5 10
Ni 2p (%) ±5% 65,9 43
Proportions des formes du nickel 10 min 14 min
Ni métal (%) ±5% 24 36
NiO (%) ±5% 53 65
Ni(OH)2 (%) ±5% 23 1
La caractérisation de l'état de surface des substrats par AFM et XPS
montre que le préchauﬀage des substrats sur 10 minutes aﬀecte peu la rugosité
de surface et que la nature des oxydes en surface est aﬀectée notablement à
partir de 350°C. De plus, un préchauﬀage prolongé ne semble pas modiﬁer
signiﬁcativement l'état d'oxydation de la surface.
La nature de la surface des substrats étant caractérisée, les impacts sur ceux-ci peuvent
être observés.
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2 Impacts de gouttes micrométriques sur substrats
poli-miroir
Cette partie s'intéresse à la dynamique de l'étalement de particules de taille
micrométrique (40 à 50 µm). Le présent travail cherche à comprendre si les lois qui
régissent l'étalement de gouttes à l'échelle micrométriques, impacts réalisés par APS, sont
applicables à l'échelle sub-micrométrique, impacts réalisés par SPS. Cependant il n'est pas
possible de visualiser expérimentalement l'étalement de gouttes dont la taille est inférieure
à 1 µm. Pour appréhender les mécanismes qui régissent l'étalement de particules sub-
micrométriques (≈ 1 µm) , nous visualisons l'étalement de particules micrométriques dans
des conditions d'impact similaires à celles de particules sub-micrométriques. Des nombres
adimensionnels tel que les nombres de Reynolds et de Weber traduisent l'interaction de
la goutte avec le substrat. Pour que les nombres de Weber et de Reynolds à l'échelle
micrométrique coïncident avec les valeurs calculées à l'échelle sub-micrométrique, il est
nécessaire de diminuer fortement la vitesse des particules micrométriques. Ainsi, ces études
ont pour but de décrire la dynamique d'étalement de particules micrométriques. Rappelons
que la vitesse de ces dernières est modiﬁée en jouant sur le diamètre de la tuyère. À
une distance de la sortie de la tuyère de 110 mm, la vitesse des particules avec une
tuyère de 6 mm est de l'ordre de 150 m/s et de 50 m/s pour une tuyère de 12 mm. De
plus, il est ressorti de la partie bibliographique que la température du substrat jouait un
rôle prépondérant sur l'étalement de la goutte. Nous allons donc observer des particules
de zircone de taille micrométrique (40 µm) impactant sur des substrats de nickel non
préchauﬀés et préchauﬀés à diﬀérentes températures.
2.1 Inﬂuence de la température de préchauﬀage du substrat sur
l'étalement de particules avec une vitesse de vol de l'ordre de
150 m/s
2.1.1 Impacts sur substrat non préchauﬀé
La Figure 3.5 montre l'étalement d'une goutte de 35 ± 6 µm sur un substrat de nickel
non préchauﬀé.
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a. b.
Figure 3.5  Photographies (a) de la vue orthogonale et (b) de la vue tangentielle d'une
particule de zircone de taille micrométrique impactant à une vitesse de 168 m/s sur
un substrat de nickel poli et non préchauﬀé ; Temps d'exposition de la caméra : 10µs,
température de la goutte avant impact Tg : 3000°C.
L'étalement de la goutte de zircone est ﬁdèle au mécanisme décrit dans la partie
bibliographique : la goutte s'étale jusqu'à un maximum d'étalement de 200 µm. Les
pollutions de surface vont s'évaporer au contact de la goutte chaude qui s'étale alors en un
ﬁn ﬁlm liquide sur un coussin gazeux. Ces gaz déstabilisent le ﬁlm de matière, entraînant
une rupture de celui-ci dans la zone entre le bord et le centre de la lamelle. Cela engendre
le démouillage et le recul de la matière vers les parties centrales et périphériques. La partie
centrale est plus mouillante, le substrat ayant subi un nettoyage consécutif à la pression
d'impact de la goutte. Nous ne nous attarderons pas sur ces impacts car ils n'oﬀrent pas
d'intérêt particulier pour cette étude.
2.1.2 Impacts sur substrat préchauﬀé à 250°C
La Figure 3.6 présente l'étalement d'une particule de zircone de 40 µm sur un substrat
de nickel préchauﬀé à 250°C pendant 10 min. L'image 3.6.a. présente l'étalement de la
goutte : la goutte s'étale puis se rompt en éjections sans former de ﬁlm mince sur la
surface comme dans le cas de la Figure 3.6.a.. Toutefois les éjections ne sont pas visibles
sur la caméra tangentielle 3.6.b. témoignant d'un angle d'éjection faible par rapport au
substrat. L'image MEB 3.6.c. conﬁrme les observations réalisées sur les photographies (a)
et (b), avec une zone centrale relativement étalée et des éjections périphériques. La vitesse
de refroidissement de cette lamelle, plutôt faible, est de 120 °C/µs. La température de la
goutte avant impact, Tg, est de 2800°C. Aucun impact observé à cette température de
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préchauﬀage ne présente de lamelle circulaire.
a. b. c.
Figure 3.6  Photographies (a et b) de l'étalement d'une particule de zircone de taille
micrométrique impactant à une vitesse de 148 m/s sur un substrat de nickel poli et chauﬀé
à 250°C pendant 10 min et observation MEB de la lamelle (c) ; Temps d'exposition de la
caméra : 10µs ; Tg : 2800°C.
2.1.3 Impacts sur substrat préchauﬀé à 350°C
La Figure 3.7 présente les impacts de deux particules de zircone sur un substrat de
nickel préchauﬀé à 350°C. Examinons le premier impact, noté (a), (b) et (c) sur la Figure
3.7. La particule en vol a une vitesse de 193 m/s, une température de vol de 2850°C et
un diamètre de 34 µm. La vitesse de refroidissement de la lamelle, très supérieure à celles
des deux impacts précédents, est de 315 °C/µs. On peut voir sur les images 3.7.a. et3.7.b.
la présence de quelques éjections, notées (1) (Notons que l'échelle de la Figure 3.7.b. n'est
pas la même que celle des autres images d'impact, car cela aurait tronqué les éjections)
L'angle d'éjection par rapport au substrat est faible, de l'ordre de 15 à 20°. Cela conﬁrme
que les éjections se font en ﬁn d'étalement. Par comparaison, les éjections des impacts
sur substrats non préchauﬀés (Figure 3.5) ont des angles d'éjections variant entre 40 et 70°.
La lamelle observée sur la photographie 3.7.c. révèle une forme de disque, bien
délimitée. Le diamètre de la lamelle étant de 130 µm, le facteur d'étalement maximum vaut
3,82. Les diamètres mesurés sur l'image de la caméra orthogonale 3.7.a. et sur l'image MEB
3.7.c. sont identiques, indiquant qu'il n'y a pas de recul de la matière. En eﬀet, si la matière
reculait après avoir atteint un maximum d'étalement, le diamètre mesuré sur l'image MEB
serait inférieur à celui mesuré sur la photographie de la caméra orthogonale. L'image MEB
3.7.f. conﬁrme la forme circulaire de la lamelle. Les bords sont bien délimités, peu larges,
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et sont aussi craquelés que le centre de la lamelle. Des zones poreuses, sans matière, sont
observées sur la Figure 3.7.c. (2). Celles-ci sont dues aux éjections, entraînant un défaut
de matière au niveau de la lamelle.
a. Caméra 1 b. Caméra 2 c. Image MEB
d. Caméra 1 e. Caméra 2 f. Image MEB
Figure 3.7  Photographies de deux impacts de particules micrométriques de zircone sur
un substrat de nickel poli-miroir et chauﬀé à 350°C pendant 10 min ; Vitesse d'impact de
193 m/s pour (a), (b) et (c) et de 180 m/s pour (d), (e) et (f) ; (c) et (f) les images MEB
résultantes des impacts ; Temps d'exposition de la caméra : 10µs ; Tg impact 1 : 2950°C
et Tg impact 2 : 3050°C.
Le second impact, décrit par les images (d), (e) et (f) de la Figure 3.7, est obtenu
pour une vitesse d'impact de 180 m/s. Il apparaît très clairement sur les deux Figures
3.7.d. et 3.7.e. que la lamelle s'étale à la surface du substrat de nickel avec une forme bien
circulaire sans aucune éjection. La particule incidente mesure 40 µm, pour un diamètre
d'étalement maximum de 140 µm et un facteur d'étalement maximum ξmax de 3,5. Ce
dernier est proche de celui de l'impact précédent (3,82). Un autre intérêt de la caméra 1
(Figure 3.7.d.) est de montrer aussi le refroidissement de la lamelle : les images présentées
ici sont en couleurs inversées par rapport aux photographies prises par la caméra. Ainsi,
les zones sombres des lamelles correspondent aux zones très émissives et donc chaudes,
photographiées par la caméra. En conséquence, les zones claires des lamelles sont moins
lumineuses, donc moins émissives, et donc plus froides. Ainsi il apparaît clairement sur
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la caméra 1 (Figure 3.7.d.) que la partie centrale, sombre, notée (3), est plus chaude
que la partie périphérique, apparaissant claire. Le bord (4) est sombre. Cette observation
permet de supposer que la zone périphérique intermédiaire refroidit plus vite que la partie
centrale et le bord. Cependant, il est diﬃcile de préciser la chronologie du refroidissement
de la lamelle, car le centre s'étalant en premier, il est resté visible plus longtemps par la
caméra, ce qui peut expliquer la plus forte luminosité de la partie centrale de la lamelle.
La Figure 3.7.f. révèle une lamelle circulaire, sans éjection. Le faïençage, plus ﬁn que
la lamelle précédente, s'apprécie à plus fort grandissement sur la Figure 3.8.
Figure 3.8  Agrandissement de la lamelle observée à la ﬁgure 3.7.f..
Les lamelles de zircone présentent une ﬁssuration liée aux contraintes thermiques que
subit la lamelle lors d'un refroidissement extrêmement brutal (de l'ordre de plusieurs
100°C/µs). Les contraintes n'ont pas le temps d'être accommodées, ce qui conduit à la
ﬁssuration de la lamelle, phénomène appelé faïençage. Dans le cas de la ﬁgure 3.8, le
faïençage est bien délimité. Ici encore, le bord est peu large et présente autant d'écaillage
que la partie centrale. Les écailles adhérent bien au substrat. On remarque aussi une
rayure importante sur le substrat, soulignée en (1). Une large craquelure se propage
tout le long de cette rayure d'où se propagent perpendiculairement de très nombreuses
craquelures. Comme Bianchi [90] l'a montré, les imperfections de surface (rayures, trous)
du substrat se comportent comme des zones privilégiées de génération de craquelures.
Comme nous l'avons vu tout au long de cette étude, le préchauﬀage joue un rôle
prépondérant sur l'étalement de la lamelle et sa morphologie ﬁnale. Cependant, la
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montée en température s'accompagne d'un double eﬀet : formation d'oxydes de surface et
désorption des adsorbats/condensats. Aﬁn de découpler les deux phénomènes, un dispositif
présenté dans le paragraphe suivant est mis en place sur le banc d'impact micrométrique
pour limiter le phénomène d'oxydation durant le préchauﬀage.
2.1.4 Inﬂuence de l'oxydation sur l'étalement
Pour réaliser cette étude, nous avons incorporé au porte échantillon du banc
micrométrique un dispositif permettant de souer de l'argon sur la surface de l'échantillon,
décrit sur la Figure 3.9, limitant l'oxydation de l'échantillon.
Figure 3.9  Porte-échantillon permettant le préchauﬀage des échantillons.
Le porte-substrat est constitué de quatre résistances chauﬀantes permettant de
chauﬀer le substrat. Un circuit a été aménagé au sein du porte-substrat de manière à
ce que l'argon soit chauﬀé à la température de préchauﬀage et soué sur la surface du
substrat. Sans cela, l'argon refroidirait la surface de l'échantillon et l'étude serait faussée.
Le débit d'argon est de 11 L/min.
Qu'indique l'examen par XPS et quel eﬀet a ce ﬂux d'argon sur l'oxydation d'un
échantillon préchauﬀé à 350°C? Le pic nickel métal, Figure 3.10.a., est nettement mieux
délimité sur l'échantillon préchauﬀé à 350°C pendant 10 min sous argon que pour
l'échantillon préchauﬀé à la même température sous air. L'épaulement lié aux oxydes
de nickel, visible sur ce dernier échantillon, ne l'est pas sur l'échantillon sous argon. De
plus, le pic d'oxygène, Figure 3.10.b., est complètement résorbé sous balayage d'argon.
La proportion en nickel, oxygène et carbone, ainsi que les proportions et la nature des
oxydes en surface sont présentées dans le tableau 3.3
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a. Ni 2p b. O 1s
Figure 3.10  Spectres haute résolution des pics (a) Ni 2p et (b) O 1s d'une substrat de
nickel préchauﬀé pendant 10 min à l'air (rouge) et sous un ﬂux d'argon (vert) à 350°C.
Tableau 3.3  Variation des proportions atomiques de nickel, oxygène et carbone d'un
substrat de nickel préchauﬀé pendant 10 min à 250 et 350°C sous air, et sous ﬂux d'argon
à 350°C.
Espèces 350°C sous air 350°C sous argon 250°C
O 1s (%) ±5% 31,6 20 17,8
C 1s (%) ±5% 2,5 6,90 10
Ni 2p (%) ±5% 65,9 73 72
Proportions des formes du nickel 350°C sous air 350°C sous argon 250°C
Ni métal (%) ±5% 24 100 100
NiO (%) ±5% 53 - -
Ni(OH)2 (%) ±5% 23 - -
Ainsi la comparaison des proportions d'oxyde, carbone et nickel montrent bien que la
surface d'un échantillon préchauﬀé à 350°C sous argon est beaucoup plus proche de l'état
de surface d'un substrat préchauﬀé 10 min sous air à 250°C que d'un substrat préchauﬀé
10 min sous air à 350°C. Donc le balayage d'argon sur la surface du substrat diminue bien
la quantité d'oxyde en surface.
La Figure 3.11 montre l'impact de gouttes sur ces trois échantillons. Il apparaît
sur les photographies de la Figure 3.11 que le comportement à l'étalement pour des
particules impactant sur une surface à 350°C n'est pas modiﬁé, que ce soit sous argon
ou sous air : dans les deux cas, les lamelles formées sont circulaires, sans éjection.
Pourtant, comme nous l'avons vu par l'analyse XPS précédente, Figure 3.10, l'état
d'oxydation des surfaces préchauﬀées à 350°C sous argon est proche de celui des substrats
préchauﬀés à 250°C sous air. Si le phénomène d'oxydation était prédominant devant la
désorption des condensats/adsorbats lors de l'étalement de la goutte, l'étalement d'une
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Figure 3.11  Photographies des caméras orthogonale et tangentielle d'impacts sur
substrats préchauﬀés sous air à 250°C, sous air et argon à 350°C, pendant 10 min.
goutte impactant sur un substrat préchauﬀé à 350°C sous argon devrait être similaire
à l'étalement d'une goutte sur un substrat préchauﬀé à 250°C sous air. Pourtant, pour
cette dernière condition, la goutte ne s'étale pas sous forme de disque mais explose sous
la forme de nombreuses éjections.
Ces observations impliquent que la désorption est le mécanisme principal
conduisant à l'étalement d'une goutte, l'oxydation du substrat à cette
température étant un paramètre secondaire pouvant favoriser l'accroche des
lamelles.
Les impacts de particules micrométriques avec une vitesse d'impact de 150 m/s ayant
été décrits, intéressons nous maintenant aux impacts de ces particules à environ 50 m/s
sur substrats lisses.
2.2 Description de l'étalement pour des vitesses de vol de 50 m/s.
2.2.1 Impacts de particules sur substrat non préchauﬀé
La bibliographie et le paragraphe 2.1.1 ont mis en évidence que l'impact de particules
projetées sur substrats froids (température ambiante) donnait lieu à des lamelles très
fragmentées. Il apparaît sur la Figure 3.12 que les impacts obtenus pour de faibles vitesses
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de vol ne font pas exception.
Les lamelles observées sur les images MEB, Figures 3.12.c. et 3.12.f., présentent des
morphologies diﬀérentes : le premier impact, décrit par les images (a), (b) et (c), présente
un diamètre d'étalement bien moindre que le second impact, décrit par les images (d), (e)
et (f). La diﬀérence des gouttes en vol, 40 µm pour la première goutte et 56 µm pour la
seconde, ne suﬃt pas à expliquer ces variations de morphologies.
a. b. c.
d. e. f.
Figure 3.12  Photographies de deux particule de zircone de taille micrométrique
impactant sur un substrat de nickel poli-miroir non préchauﬀé, (a) et (b) pour une goutte
avec une vitesse de 48 m/s, (d) et (e) pour une goutte avec une vitesse de 50 m/s ; (c) et
(f) les observations MEB des lamelles ; Tg impact 1 : 2900°C et Tg impact 2 : 3500°C.
Il apparaît sur les images de la caméra 1, Figures 3.12.a. et 3.12.d., une forte similarité
du comportement à l'étalement de la goutte : la goutte s'étale dans un premier temps
dans la zone (1). L'énergie cinétique de la particule est alors suﬃsante pour partiellement
expulser les condensats/adsorbats de cette zone, nettoyant localement la zone d'impact (ce
phénomène est particulièrement conﬁrmé pour l'impact 2 sur la Figure 3.13 où l'on observe
une zone centrale homogène sombre (délimité par un cercle continu) qui correspond au
diamètre de la goutte en vol (56 µm)).
Lors du premier impact (Figure 3.12.a.), la goutte s'étale en un ﬁlm liquide,
poursuivant son étalement jusqu'à atteindre la zone (2). La surface de cette zone n'ayant
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Figure 3.13  Zone d'impact de la goutte micrométrique (impact 2 de la Figure 3.12)
pas été nettoyée par l'impact de la goutte, elle présente encore de nombreuses pollutions
de surface. Les condensats/adsorbats s'évaporent au contact du liquide chaud. Le ﬁlm
est alors perturbé par ce dégagement gazeux et se rompt, entraînant d'une part la
formation de nombreuses éjections (très nettement visibles dans la zone (3) du second
impact, Figure 3.12.d.), et d'autre part le recul de la matière des zones instables vers
des zones plus stables : en zone intermédiaire, là où le ﬁlm est déstabilisé et se rompt, le
liquide recule vers la zone d'impact (4) de la Figure 3.13. En périphérie de la lamelle,
la zircone non éjectée n'a pas suﬃsamment d'énergie pour reculer vers le centre, et
va donc minimiser son énergie de surface en formant des bras de matière ((5) de la
Figure 3.13). Le centre de l'impact oﬀre un meilleur contact lamelle/substrat que dans
la zone périphérique, et donc une meilleure adhérence. Toutefois l'adhérence reste très
mauvaise puisque la partie centrale de la lamelle n'a pas supporté la mise sous vide
pendant la métallisation préalable à l'observation MEB (Figures 3.12.f. et 3.13). Parmi
les autres impacts observés, tous ont laissé quelques résidus de matière sur le substrat.
Cela conﬁrme la très mauvaise adhérence des lamelles sur substrat non préchauﬀé.
La diﬀérence d'étalement entre ces deux lamelles, qui ressort tout particulièrement
à travers la variation du facteur d'étalement maximum mesuré pour ces deux impacts (
ξmax=2,7 pour le premier et 7 pour le second), ne provient pas de la faible variation de
vitesse d'impact, 2 m/s, mais en réalité de la diﬀérence de viscosité de la goutte avant
impact : en eﬀet, nous avons mesuré une température en vol de 2900°C pour l'impact
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1 contre une température de vol de 3500°C pour l'impact 2, beaucoup moins visqueuse.
La seconde particule, beaucoup moins visqueuse, peut s'étaler beaucoup facilement sur le
substrat.
En d'autre terme, la diminution de la viscosité entraîne une diminution
de l'énergie visqueuse (liée au frottement du liquide sur la surface). L'énergie
cinétique de la goutte est donc beaucoup plus dissipée par le déplacement
radial de la matière (étalement de la goutte) que par interaction du liquide avec
le substrat (frottement). Au contraire, pour l'impact 1, sa forte viscosité rend
la dissipation visqueuse prédominante sur l'étalement, d'où la forte diminution
du diamètre d'étalement maximum.
2.2.2 Impacts de particules sur substrat préchauﬀé à 250°C
À cette température de préchauﬀage du substrat des lamelles bien étalées et des
lamelles non circulaires déstructurées (Figure 3.14) coexistent.
Figure 3.14  Lamelles mal étalées
Certaines lamelles présentent une zone centrale étalée, relativement adhérente au
substrat, et une zone périphérique ﬁlamenteuse (lamelle A). D'autres lamelles déchiquetées
ne se sont pas du tout étalées (lamelle B).
Toutefois, des lamelles bien circulaires peuvent aussi être observées : les images (a)
et (b) de la Figure 3.15 présentent l'impact d'une particule de zircone sur un substrat
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de nickel préchauﬀé à 250°C. La vitesse en vol de cette particule est de 62 m/s pour
un diamètre de 55 µm. Une petite éjection peut être observée sur l'image 3.15.a., et
aucune éjection est observée sur la Figure 3.15.b.. La lamelle est circulaire. Le facteur
d'étalement maximum ξmax de cet impact est de 3,1 et la vitesse de refroidissement est
de 180 °C/µs.
a. b. c.
Figure 3.15  (a) et (b) : photographies de l'impact d'une particule micrométrique de
zircone impactant à une vitesse de 62 m/s sur un substrat de nickel poli, préchauﬀé à
250°C pendant 10 minutes, et (c) observation MEB de la lamelle ; Tg : 3000°C.
La Figure 3.16 montre plus précisément la bordure et la zone centrale de la lamelle.
Figure 3.16  Agrandissement de la lamelle observée Figure 3.15.b.
La morphologie de ces lamelles, obtenues à de faibles vitesses d'impact, a déjà été
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observées par Luc Bianchi [90]. Elles sont caractérisées par leurs formes bien particulières,
composées principalement de deux zones notables :
 le centre, très faïencé avec de grandes écailles, est comparable à celui de lamelles
obtenues avec des vitesses de 150 m/s (Figure 3.16).
 la bordure est très large, près de 17 µm, et peu ﬁssurée. Elle représente 40 % de
la surface totale de la lamelle. Dans le cas des particules ayant une vitesse de vol
de 150 m/s (Figure 3.16) impactant sur un substrat préchauﬀé à 250°C, la bordure
représente environ 10 % de la surface totale de la lamelle.
La coexistence de lamelles bien étalées et mal étalées est attribuable à la température
de transition Tt intermédiaire pour ces impacts. Ainsi, pour s'aﬀranchir des problèmes
liés à ce phénomène, nous nous intéresserons aux impacts obtenus sur un substrat
préchauﬀé à 350°C.
2.2.3 Impacts de particules sur substrat préchauﬀé à 350°C
Dans cette partie pour une température de préchauﬀage de 350°C, nous distinguerons
exceptionnellement deux vitesses d'impact, inférieure et supérieure à 50 m/s, chacune
donnant lieu à des morphologies de lamelles légèrement diﬀérentes.
2.2.3.1 Impacts à vitesse supérieure à 50 m/s
La Figure 3.17 présente un impact obtenu sur un substrat préchauﬀé à 350°C pendant
10 min. La vitesse de la particule est de 54 m/s, pour un diamètre de goutte de 44
µm et une température de 3000°C. Les deux images 3.17.a. et 3.17.b. conﬁrment un
étalement circulaire, bien délimité et sans éjections. Le diamètre d'étalement mesurable
sur la photographie 3.17.a. est de 142 µm, conduisant à un facteur d'étalement maximum
ξmax de 3,23. La vitesse de refroidissement de la lamelle est de 75 °C/µs. L'image 3.17.c.
est une photographie MEB de la lamelle résultante.
Cette lamelle ressemble beaucoup à celles obtenues pour des impacts à 50 m/s sur un
substrat préchauﬀé à 250°C, Figure 3.14. Le centre de la lamelle est fortement faïencé
et la bordure de lamelle large et épaisse. L'image de la caméra orthogonale conﬁrme
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a. Caméra orthogonale b. Caméra tangentielle c. Image MEB
Figure 3.17  (a) et (b) : photographies de l'impact d'une particule micrométrique de
zircone sur un substrat de nickel poli-miroir et chauﬀé à 350°C pendant 10 min ; Vitesse
de la particule : 54 m/s ; (c) : image MEB de l'impact ; Temps d'exposition de la caméra :
10µs ; Tg : 3000°C.
la présence d'un bourrelet de matière en périphérie de la lamelle (noté 1 sur la Figure
3.17.a.). La partie centrale présente deux points noirs, notés (2) sur la Figure 3.17.a. qui
correspondent à la goutte et son reﬂet sur le substrat poli-miroir avant qu'elle ne s'étale
(comme cela a été évoqué dans la partie expérimentale, chapitre 2 paragraphe 2.12). Le
bord, plus marqué, est plus lumineux que le reste de la lamelle. Cela signiﬁe que durant
le temps d'observation de la lamelle, le bord est plus chaud que le reste de lamelle. Cela
implique un refroidissement du centre vers les bords. Cette hypothèse est confortée par la
morphologie de la lamelle : l'important faïençage de la partie centrale de la lamelle serait
eﬀectivement dû à un refroidissement rapide de la partie centrale, conduisant à de fortes
contraintes de tension entre le substrat et la lamelle. Les bords, dont les contacts sont
mauvais avec le substrat, se refroidissent plus lentement et ne sont pas soumis à autant de
contraintes avec le substrat que la partie centrale de la lamelle, d'où un faïençage moins
marqué. La vitesse de refroidissement de cette lamelle, inférieure aux valeurs observées
sur les impacts à fortes vitesses (75 °C/µs pour cette lamelle contre 217 °C/µs pour
les particules à 150 m/s) pourrait s'expliquer par une inhomogénéité de refroidissement
entraînant la présence de bords peu épais pour les impacts à 150 m/s et des bords très
épais, constituant dans le cas présent 48 % de sa surface totale, pour les impacts à
50 m/s. Ces évolutions de l'épaisseur des bords seront développées dans la section suivante.
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2.2.3.2 Impacts à vitesse inférieure à 50 m/s et température de la goutte
avant impact supérieure à 3000°C
La lamelle présentée sur la Figure 3.18.a. est obtenue pour une vitesse d'impact plus
faible, présentant une morphologie assez particulière. La particule en vol a une vitesse de
42 m/s, un diamètre de 46 µm et une température de 3000 °C. Les deux images 3.18.a.
et 3.18.b. conﬁrment un étalement circulaire, bien délimité et sans éjections. Le diamètre
d'étalement mesurable sur la photographie 3.18.a. est de 116 µm, conduisant à un facteur
d'étalement maximum ξmax de 3,0.
a. Caméra 1 b. caméra 2 c. Image MEB
Figure 3.18  (a) et (b) : photographies de l'impact d'une particule micrométrique de
zircone sur un substrat de nickel poli-miroir et chauﬀé à 350°C pendant 10 min ; Vitesse
de la particule : 42 m/s ; (c) : image MEB de l'impact ; Temps d'exposition de la caméra :
10µs ; Tg : 3000°C.
La diminution de la vitesse d'impact conduit à la formation d'une lamelle dont le centre
est très peu faïencé (cette observation sera discutée dans la prochaine section, 2.3). De
plus, le bord est bien circulaire, sans l'aspect dentelé visible sur la Figure 3.17.c.. Ce bord,
très large, représente 69 % de la surface totale de la lamelle. Un décollement périphérique
de la lamelle est observé. La vitesse de refroidissement, 21 °C/µs est alors très faible. Cette
absence de faïençage et cette faible vitesse de refroidissement s'expliquent par un mauvais
contact entre la lamelle et le substrat. Nous détaillerons plus en détails les mécanismes
de refroidissement de ces lamelles dans le paragraphe 2.3.1.
2.2.3.3 Impacts à vitesse inférieure à 50 m/s et température de la goutte
avant impact inférieure à 2800°C
Ces lamelles sont obtenues pour une température de la goutte autour du point de
fusion de la zircone, 2700-2800°C. Rappelons toutefois que cette température de particule
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ne répond pas au critère de température établi précédemment dans le paragraphe 2.1.2,
puisque leur température est inférieure à 2800°C. Ces impacts sont présentés par soucis
d'exhaustivité, mais ne seront pas pris en compte dans les autres parties. L'impact décrit
Figure 3.19, est obtenu pour une particule dont la vitesse en vol est de 37 m/s et
de 48 µm de diamètre. Le diamètre d'étalement de la lamelle est de 130 µm, soit un
facteur d'étalement de 2,7. La vitesse de refroidissement de cette lamelle, très faible,
est de 15 °C/µs. Les observations réalisées sur la caméra 1 (Figure 3.19.a.) sont assez
surprenantes et peu classiques : L'intensité lumineuse est uniforme, sans que le bord et
le centre ne se démarquent. Cette observation cumulée à la forme dentelée de la lamelle
laisse penser à un étalement rapide, avec une lamelle stabilisée sans mouvement de matière.
Cette goutte, à la limite de la fusion, très visqueuse, atteint très rapidement un équilibre
et ne s'étalent plus.
a. Caméra 1 b. caméra 2 c. Image MEB
Figure 3.19  (a) et (b) : photographies de l'impact d'une particule micrométrique de
zircone sur un substrat de nickel poli-miroir et chauﬀé à 350°C pendant 10 min ; Vitesse
de la particule : 37 m/s ; (c) : images MEB des impacts ; Temps d'exposition de la caméra :
10µs ; Tg : 2700°C.
D'une façon générale, pour des températures de particules avant impact
autour de 3000°C, plus la vitesse d'impact diminue, plus l'anneau périphérique
de la lamelle s'épaissit et les bords se détachent du substrat, entraînant un
abaissement de la vitesse de refroidissement. Pour des températures près
de la fusion, autour de 2800°C, et des vitesses d'impact inférieures à 50
m/s, l'étalement devient très faible, la surface de contact très limitée et le
refroidissement très lent.
La morphologie de ces lamelles s'explique probablement par la faible vitesse de
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refroidissement (15 °C/µs) couplée à une viscosité de la goutte incidente plus élevée que
pour les particules décrites précédemment. Un eﬀet de recul de matière peut être aussi
à l'origine de ces proﬁls, toutefois la photographie de la caméra 1 et de l'image MEB,
Figure 3.19.a. et Figure 3.19.c., ne permettent pas de conclure sur ce phénomène car le
même diamètre est mesuré sur les deux images.
La description des lamelles en fonction de la vitesse d'impact fait ressortir des
diﬀérences notables en terme de morphologie. La section suivante s'attache à expliquer
l'origine de ces diﬀérences.
2.3 Mécanismes d'étalement associés à diﬀérentes morphologies
des lamelles
Au cours des deux paragraphes précédents, il a été montré que la vitesse d'impact
avait une forte inﬂuence sur la morphologie des lamelles, avec un bord épais et un faible
faïençage pour les lamelles à 50 m/s, alors que les lamelles à 150 m/s présentaient un bord
plus mince et un faïençage prononcé. Cette partie est focalisée sur le suivi des mécanismes
de l'étalement des deux types de lamelles, et les diﬀérences qui conduisent à la formation de
lamelles aux morphologies distinctes. Dans une première partie, l'étalement de ces lamelles
est observé aux diﬀérents temps caractéristiques de l'étalement : en vol, durant l'étalement
et durant le refroidissement. Ces observations permettent alors de mieux comprendre la
dynamique de l'étalement de ces gouttes. Puis dans une seconde partie est observée la
taille des grains constituant les lamelles obtenues pour les deux vitesses d'impact, 50
et 150 m/s, au centre et au bord. Enﬁn, ces résultats sont recoupés pour proposer un
mécanisme d'étalement à l'origine de cette diﬀérence de morphologie des lamelles.
2.3.1 Temps caractéristiques de l'étalement
Pour mieux comprendre comment s'étalent les gouttes, observons la formation de
lamelles à plusieurs instants caractéristiques lors de l'impact de la particule : en vol,
durant l'étalement et durant le refroidissement. Malheureusement, il ne nous est pas
permis d'observer une même particule à ces trois moments diﬀérents. Trois impacts de
gouttes sont donc enregistrés, chacun déclenchés à un moment bien précis par rapport
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à l'instant du choc avec le substrat (impact, étalement, refroidissement). Les signaux
pyrométriques présentent les mêmes caractéristiques, avec des intensités et des proﬁls très
proches. Pour ne pas alourdir les graphiques, un seul signal pyrométrique est présenté.
Pour observer les impacts sur un temps très court, la caméra orthogonale est réglée
pour présenter un temps d'exposition de 2 µs. On observe ainsi l'étalement de la particule
à diﬀérents moments de l'étalement : avant impact (goutte en vol), durant l'étalement et
durant le refroidissement. La Figure 3.20 est obtenue pour des particules avec une vitesse
d'impact de 150 m/s sur un substrat de nickel préchauﬀé à 350°C sous air.
Figure 3.20  Étapes de l'étalement de gouttes micrométriques (≈ 50 µm) pour des
vitesses d'impacts autour de 150 m/s.
Sur cette Figure 3.20, dans l'intervalle de temps noté

	1 , entre t=1,64 et t=3,64 µs, la
particule est en vol, juste avant impact. Entre t=3,64 et t=5,64 µs, intervalle de temps noté
	2 , correspond à l'étalement de la goutte. La photographie associée présente une lamelle
circulaire bien délimitée. Quelques éjections sont visibles en périphérie. Entre t=5,64 et
t=7,64 µs, l'intervalle de temps noté

	3 correspond au refroidissement de la lamelle. Il
apparaît sur la photographie de l'impact associée une lamelle dont on perçoit les contours,
circulaire et bien délimitée mais peu visible. Dans le cas présent, les contours de la lamelle
ne sont pas visibles du fait de la luminosité de la lamelle, mais du fait du rayonnement du
plasma qui vient l'illuminer lors de l'ouverture du bouclier. Les éjections sont, par contre,
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nettement visibles. Il ressort de ces observations que :
 La particule s'étale en un temps inférieur à 1 µs.
 Les éjections étant visibles entre 3,64 et 5,64 µs, cela implique que ces dernières
commencent à apparaître au cours de l'étalement.
 Les lamelles avec une vitesse d'impact de 150 m/s refroidissent dans les 2 µs qui
suivent l'étalement (

	3 ).
De la même manière, nous avons observé l'étalement d'une lamelle obtenue pour
l'impact d'une particule présentant une vitesse de 50 m/s à des temps diﬀérés sur un
substrat de nickel préchauﬀé à 350°C. Les proﬁls des courbes d'amplitude du signal
pyrométrique et température pour les deux vitesses de particule, Figures 3.20 et 3.21,
présentent des diﬀérences : les trois domaines (avant impact, étalement et refroidissement)
apparaissent à nouveau mais sur des intervalles de temps plus larges et le domaine du
refroidissement peut être subdivisé en deux étapes. Les temps d'exposition de la caméra
sont programmés de manière à correspondre aux diﬀérentes phases de l'étalement pour
ces particules : avant impact

	1 , étalement
	2 durant 4 µs, puis durant le refroidissement
qui se déroule en deux étapes,

	3 et 
	4 . Le temps d'exposition pour ces deux dernières
étapes est de 8 µs.
Le temps d'étalement, de l'ordre de 4 µs, est nettement plus long que pour les
particules à 150 m/s, autour de 1 µs. La photographie associée au domaine

	2 ,
correspondant à l'étalement, montre une goutte s'étalant uniformément, avec un impact
bien délimité. La zone centrale de la lamelle apparaît plus sombre, du fait de l'observation
sur quelques centaines de nanosecondes de la goutte en vol, avant impact. La partie
périphérique montre une répartition uniforme des teintes de gris, traduisant une relative
uniformité de la température. Le refroidissement s'eﬀectue en deux étapes correspondant
à des pentes de refroidissement diﬀérentes entre

	3 et 
	4 : la courbe de température
de la Figure 3.21 met en avant un refroidissement rapide durant l'étape

	3 alors que
le refroidissement durant la seconde étape,

	4 , est beaucoup plus lent. Les courbes
de température montrent des comportements thermiques très diﬀérents pour les deux
vitesses d'impact : le signal pyrométrique est atténué très rapidement pour les particules
impactant à 150 m/s, là où le signal pyrométrique perdure encore fortement au-delà
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Figure 3.21  Étapes de l'étalement de gouttes micrométriques pour des vitesses
d'impacts autour de 50 m/s.
de 50 µs pour les particules à 50 m/s. La partie centrale de la lamelle, image

	3 de
la Figure 3.21, est beaucoup plus claire, donc moins lumineuse et plus froide, que la
partie périphérique, plus lumineuse et plus chaude. Cette tendance est conﬁrmée par la
photographie associée à l'observation du refroidissement de la lamelle dans la zone (IV)
de la Figure 3.21. Ces diﬀérences de comportement thermique entre lamelle à 50 m/s et
lamelle à 150 m/s ne peuvent être justiﬁées que par le soulèvement du bord de la lamelle,
observé sur la Figure 3.18. De plus, la diﬀérence de température entre le bord et le
centre suggère un relèvement très précoce après l'étalement, sinon le bord aurait la même
température que le centre de la lamelle. Ces observations couplées à la rupture de pente
abrupte du signal température de la lamelle, traduisant une amorce de solidiﬁcation
de la lamelle, permet d'établir le scénario suivant : la goutte s'étale, alors que les
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premières couches de matière se solidiﬁent, au centre et au bord. Puis le
soulèvement du bord a lieu très rapidement. Le contact thermique entre la
périphérie de la lamelle et le substrat se dégrade notablement, diminuant
fortement la vitesse de refroidissement du bord de la lamelle. Le contact entre
le centre de la lamelle et le substrat étant bien assuré, le refroidissement est
alors privilégié au centre, la solidiﬁcation se réalisant bien plus tardivement
à la périphérie de la lamelle. Toutefois, ces observations ne permettent pas
d'expliquer les mécanismes conduisant au soulèvement de la lamelle, sujet
discuté dans la suite de ce propos.
Cette étude conﬁrme les variations dans les mécanismes de refroidissement qui sont
à l'origine des diﬀérences morphologiques des deux types d'impact. Cela soulève une
question : le lent refroidissement des bords des lamelles résultant de l'impact de goutte à
50 m/s peut-il engendrer des variations au niveau de la croissance des grains de zircone ?
Le paragraphe suivant est focalisé sur l'évolution de la taille des grains en fonction de la
vitesse d'impact.
2.3.2 Taille des grains
Le diamètre moyen des grains au centre et en périphérie de la lamelle est mesuré par
une méthode de comptage [91].
Dans chacune des deux zones, les grains sont polygonaux. La taille moyenne des grains
au centre de la lamelle est de 160 nm, avec une taille variant entre 200 nm et 360 nm.
Ces variations sont proches pour les grains de la partie périphérique, dont la taille
moyenne est de 170 nm, celle-ci variant entre 130 nm et 331 nm. Il apparaît clairement
sur l'image C de la Figure 3.22 que la ﬁssuration de la lamelle est intergranulaire et non
intragranulaire. Il n'y a donc pas de variation marquée de la taille des grains
entre le bord et le centre de la lamelle pour des impacts à une vitesse de
150 m/s.
Voyons maintenant sur la Figure 3.23 la forme des grains pour les impacts à 50
m/s. Cette Figure montre trois zones diﬀérentes : la partie centrale, image A, la partie
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Figure 3.22  Images MEB des grains colonnaires (A et B) au centre et (C) au bord
d'une lamelle suite à l'impact d'une goutte ayant une vitesse d'impact de 150 m/s sur une
surface préchauﬀée à 350°C pendant 10 min.
périphérique, images B et C, et l'image D, représentant l'interface entre la partie
périphérique, soulevée, et la partie centrale, adhèrente au substrat.
Toutes ces zones présentent des grains hexagonaux. Les grains de la partie centrale
sont bien délimités, avec une répartition homogène. Comme pour les lamelles à 150 m/s,
la ﬁssuration de la lamelle est intergranulaire. La taille des grains varient entre 100 nm
et 350 nm, pour une taille moyenne de 185 nm. La partie périphérique est beaucoup plus
atypique car il existe un double réseau de grain : les photographies B et C montrent une
première couche en surface, probablement très ﬁne, avec des grains plus larges. Puis, sous
ce premier réseau, on peut observer la présence d'un second réseau de grains, hexagonaux,
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Figure 3.23  Images MEB des grains colonnaires (A) au centre et (B et C) au bord
d'une lamelle suite à l'étalement d'une goutte ayant une vitesse d'impact de 50 m/s sur
une surface préchauﬀée à 350°C pendant 10 min. (D) image d'une photographie MEB de
la zone de transition entre la partie soulevée et adhérente de la lamelle.
plus "conventionnels". La taille des grains du réseau de surface varie entre 360 nm et
1,4 µm, pour une taille moyenne 540 nm. Les grains sous-jacents à ce réseau mesurent
entre 260 et 850 nm, pour une taille moyenne de 300 nm. Toutefois cette dernière mesure
est entachée d'une forte erreur (± 100 nm) puisque les grains du réseau sous-jacent ne
sont pas toujours faciles à délimiter. Il apparaît sur l'image D de la Figure 3.23 que
ce double réseau de grain se termine abruptement, dès la zone de transition entre la
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zone soulevée et la zone adhérente. Tout se passe comme si lors de la solidiﬁcation de
la partie périphérique, il persistait un très ﬁn ﬁlm liquide venant "napper" cette zone,
expliquant la présence de ce ﬁn ﬁlm de matière en surface observée sur les images B et C
de la Figure 3.23. Ceci est rendu possible par les très faibles vitesses de refroidissement
mesurées en périphérie, comme nous l'avons vu dans le paragraphe 2.3.1.
Ainsi, il apparaît clairement que les variations de vitesse de refroidissement
observées dans le paragraphe 2.3.1 induisent une forte variation de la taille des
grains : les lamelles résultant de l'impact d'une goutte à 150 m/s subissent un
refroidissement homogène, entraînant une faible, voire aucune, variation entre
le bord et le centre. Les lamelles résultant de l'impact d'une goutte à 50 m/s
présentent des diﬀérences notables entre le bord et le centre : alors que la
partie périphérique refroidit plus lentement que la partie centrale, les grains
à la périphérie sont plus gros qu'en partie centrale. Ainsi, l'augmentation du
temps de solidiﬁcation laisse le temps aux grains de croître. De plus, il existe
en zone périphérique des lamelles à 50 m/s, un double réseau de grains :
un réseau superﬁciel très mince en épaisseur et avec des surfaces de grain
important, et un réseau sous-jacent avec des grains plus petits que le réseau
superﬁciel, mais plus gros qu'en partie centrale. Cela suggère la formation
d'une couche liquide venant napper la lamelle sur une épaisseur très ﬁne de
quelques nanomètres.
2.3.3 Dynamique de l'étalement
La présence de résidus, (1) de la Figure 3.24, observés sur la surface du substrat en
partie périphérique suggère la chronologie suivante : dans un premier temps, le liquide
s'étale jusqu'à un maximum. Puis les bords se soulèvent, laissant un peu de matière à la
surface du substrat. Voyons quels phénomènes sont à l'origine de ces diﬀérences.
La Figure 3.25 montre l'évolution de la proportion du bord de la lamelle par rapport
à sa surface totale : la part du bord par rapport à la surface totale de la lamelle
diminue avec l'augmentation de la vitesse d'impact de la particule. La température du
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Figure 3.24  Zone de décollement des lamelles micrométriques à faible vitesse.
substrat avant impact étant la même pour les lamelles (350°C) cette observation souligne
donc une forte dépendance de la morphologie de ces lamelles à la vitesse d'impact.
Une première explication peut provenir des diﬀérences d'énergie cinétique de ces deux
particules, modiﬁant sensiblement leurs interactions avec le substrat : cette diﬀérence
d'énergie entraîne une modiﬁcation de l'interaction de la goutte avec le substrat qui
présente toujours, malgré le préchauﬀage, des impuretés de surface. Pour exemple, Joly
[92] s'est intéressé à la température de désorption de l'eau de substrats de 304L en fonction
de la température. Cet acier étant composé de diﬀérents métaux, fer, chrome et nickel
principalement, il s'est en autre focalisé sur les températures de désorption de l'eau sur
le nickel.
En eﬀet, l'eau peut être adsorbée à la surface d'un métal sous plusieurs états selon
la température de ce dernier : l'eau adsorbée à une température inférieure à 227°C est
sous deux états, I et II, alors que l'eau adsorbée sur un métal chauﬀé à une température
supérieure à 227°C est sous un état III. L'état I est du à une faible chimisorption de
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Figure 3.25  Évolution de l'épaisseur du bord de la lamelle, en pourcentage de la surface
totalr, en fonction de la vitesse d'impact.
l'eau, les deux autres états étant probablement dus à des liaisons entre diﬀérents sites.
Joly [92] étudie grâce à un système TPD (Temperature Programmed Desorption) sous
vide la stabilité thermique, la population et la nature des espèces adsorbées. La Figure
3.26 donne les températures de désorption de l'eau adsorbée à 100 et 200 °C. Ainsi, pour
un nickel ayant adsorbé de l'eau à 100°C, la désorption de l'état I se fait à 327°C (600K)
et l'état II à 442°C (715K).
Figure 3.26  TPD du nickel aprés adsorption d'eau à 100°C (a) et 200°C (b) [92].
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De plus, en dépit du préchauﬀage à 350°C, qui contribue à nettoyer la surface des
adsorbats et condensats, il reste des pollutions en surface. Cependant, dans le cas de
particules à 150 m/s, cela n'aurait pas d'inﬂuence : l'énergie cinétique de ces particules,
importante, viendrait "nettoyer" la surface, l'énergie dissipée lors de l'impact expulsant
les pollutions sur une grande surface. L'énergie cinétique moindre des gouttes à 50 m/s
entraîne une diminution de cet eﬀet de nettoyage de la surface. Pour preuve la Figure 3.27
qui montre l'impact d'une goutte de 40 µm sur un substrat de nickel. Le diamètre de la
zone adhérente (la distance de 42 µm reportée sur la Figure 3.27) est du même ordre de
grandeur que la taille de la goutte, conﬁrmant bien que l'énergie à l'impact contribue
à nettoyer la surface, favorisant l'accroche de la goutte. Toutefois, l'énergie cinétique
est insuﬃsante pour "nettoyer" en périphérie de l'impact, la goutte s'étale alors sur un
substrat plus pollué que pour des particules à 150 m/s.
Figure 3.27  Zone d'impact de la goutte.
Un second phénomène peut être à l'origine de ces morphologies de lamelles : le recul de
matière. Lors de l'étalement d'une goutte, la matière s'étale en un ﬁlm mince de matière
jusqu'à un maximum d'étalement. Pour des gouttes tombantes, Goutier estime que pour
un nombre de Weber d'impact supérieur à 500, la goutte s'étale et se ﬁge à son diamètre
d'étalement maximum. Cependant, pour un nombre de Weber d'impact inférieur à 500,
la matière de la goutte recule vers la zone d'impact, pouvant même aller jusqu'au rebond
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de la goutte si elle ne s'est pas solidiﬁée. La Figure MEB 3.28 montre une lamelle obtenue
à une vitesse d'impact de 40 m/s sur un substrat de nickel préchauﬀé à 350°C. La lamelle
montre une zone auréolée, notée (1), laissant penser à un recul de la matière. La caméra
orthogonale du banc micrométrique et les images MEB des lamelles sont utiles pour
inﬁrmer ou conﬁrmer l'existence d'un recul de la matière.
Figure 3.28  Image MEB mettant en évidence le recul de la matière de la partie
périphérique vers la partie centrale d'une particule à "50"m/s.
En eﬀet, les images obtenues à partir de la caméra orthogonale permettent de mesurer
l'étalement maximum de la lamelle, alors que l'image MEB permet de mesurer le diamètre
réel de la lamelle, après refroidissement. Le diamètre de la lamelle de la Figure 3.28 estimé
sur l'image de la caméra orthogonale est de 106 µm, alors que le diamètre mesuré de la
lamelle résultante sur la Figure MEB est de 99 µm. Il y a donc une diﬀérence de 7 µm
sur le diamètre, soit 3,5 µm sur le rayon. La distance de recul mesurée sur la Figure 3.28,
symbolisée par la ﬂèche, est de l'ordre de 4,3 µm. L'erreur sur la mesure du diamètre
sur la caméra orthogonale est de 2 µm, justiﬁant cette variation de 0,8 µm. Ainsi, nous
allons exprimer le pourcentage de recul de la matière pour les diﬀérentes morphologies de
lamelle en fonction du nombre de Weber d'étalement (Figure 3.29).
La courbe de la Figure 3.29 montre que le phénomène de recul de la matière à l'échelle
des gouttes micrométriques est similaire à celui des gouttes tombantes millimétriques :
le pourcentage de retrait, autrement dit le phénomène de recul, augmente avec la
diminution du Weber d'étalement. Le recul est inexistant pour les gouttes à 150 m/s
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Figure 3.29  Variation du pourcentage de retrait en fonction du Weber d'impact.
(noté (III) sur la Figure 3.29) et commence à apparaître pour un Weber d'impact de 1700
pour les lamelles faïencées avec un bord large (noté (II) sur la Figure 3.29). Toutefois,
l'imprécision sur la mesure du diamètre sur l'image issue de la caméra orthogonale du
banc micrométrique, de l'ordre de 2 µm, ne permet pas d'être formel sur l'existence du
phénomène de recul pour les lamelles (II). Par contre, il n'y a pas d'ambiguïté sur sa
présence dans le cas des lamelles (I), le retrait étant observé en tenant compte de la barre
d'erreur. Le phénomène quantiﬁable commence à apparaître pour un Weber d'impact de
1000.
Enﬁn, une dernière observation vient conforter l'idée d'un fort recul de matière : le
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faible faïençage de la partie centrale des lamelles obtenues à 50 m/s n'est vrai qu'en
surface. La lamelle de la Figure 3.30 est observée sur sa face arrière, où un large réseau
de ﬁssures est observé.
Figure 3.30  Réseau de ﬁssures en face avant (a) et face arrière (b) d'une lamelle.
Il semble donc que la lamelle s'étale de telle sorte que l'interface lamelle/substrat
soit soumise au contrainte de refroidissement sans que les craquelures se propagent à la
surface. Rappelons que lors de l'étalement, les premières couches de liquide sont refroidies
extrêmement rapidement. L'écoulement diminue au fur et à mesure que l'épaisseur des
couches solidiﬁées croit. Cependant, la problématique est la même sur les lamelles à
150 m/s. Le nombre de Reynolds d'étalement, calculé à partir de la vitesse d'étalement
et du rayon du diamètre d'étalement, qualiﬁe l'écoulement du liquide sur le substrat.
Ce dernier est proche de 300 pour les gouttes impactant à 50 m/s, et vaut 1300 pour
les particules à 150 m/s. Les deux conditions d'impact conduisent à un écoulement des
ﬂuides laminaire. Toutefois, l'écoulement pour les gouttes à 50 m/s est plus stable que
les gouttes à 150 m/s. La diminution de la vitesse accentuant l'aspect laminaire de
l'écoulement, l'interaction entre le liquide/substrat diminue, ce qui a pour conséquence
de diminuer la vitesse de refroidissement des lamelles obtenus par impact de gouttes à
50 m/s. Les couches les plus éloignées du substrat refroidissent alors plus lentement, et
un ﬁlm liquide persiste sur l'épaisseur de zircone solidiﬁée en contact avec le substrat
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(Figure 3.23, images B et C). Cette phase liquide vient combler le réseau de craquelures,
formant une surface beaucoup moins facturée en face avant ((a) de la Figure 3.30) que sur
la face arrière ((b) de la Figure 3.30). La zone localisée par les ﬂèches (1) de la face arrière,
révèle des stries radiales, confortant l'idée d'une évaporation des condensats/adsorbats en
périphérie, la présence de ces infractuosités pouvant constituer des canaux d'évacuation
des gaz formés.
La Figure 3.31 schématise et résume les temps caractéristiques, la forme ﬁnale des
lamelles et la taille des grains lors de l'étalement et le refroidissement pour les deux vitesses
d'impact. Ve représente la vitesse d'étalement des gouttes et te le temps d'étalement de
la lamelle. Les gouttes projetées à 150 m/s forment, après impact, un ﬁlm liquide sur la
surface. La forte énergie cinétique de ces gouttes concourt à "nettoyer" la surface dans la
zone d'impact et la zone périphérique, assurant un bon contact thermique entre le substrat
et la lamelle. Le refroidissement est alors rapide et homogène sur toute la surface.
Les gouttes projetées à 50 m/s forment, elles aussi, un ﬁlm liquide sur la surface.
Toutefois, la plus faible énergie cinétique de ces gouttes n'est alors plus suﬃsante pour
nettoyer une surface supérieure à la zone d'impact. La couche de liquide s'étale donc
sur une zone périphérique encore polluée. Les pollutions en contact avec le liquide
chaud s'évapore. En parallèle, du fait d'un écoulement fortement laminaire (We=300),
les premières couches liquide se refroidissent très rapidement, diminuant peu à peu le
ﬂux thermique entre le ﬂuide et la zircone. Les couches liquides superﬁcielles, les plus
éloignées du substrat restent liquides, se refroidissent donc lentement et nappent les
parties déjà solidiﬁées qui sont en contact plus intime avec le substrat. Ceci favorise
le phénomène de recul de la matière : la goutte s'étant étalée au maximum, revient en
partie centrale sur quelques µm, ramenant une partie liquide non solidiﬁée dans la zone
centrale. Les mécanismes d'étalement de gouttes micrométriques étant mieux connus,
engageons une approche adimensionnelle visant à comparer les échelles micrométrique et
sub-micrométrique. Il est toutefois nécessaire de décrire ces impacts avant de pouvoir faire
cette approche.
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Figure 3.31  Comportement à l'impact d'une goutte dont la vitesse avant impact est
de 50 m/s et de 150 m/s.
3 Description des impacts sub-micrométriques sur
surfaces poli-miroir
Nous allons nous intéresser dans cette partie aux impacts sub-micrométriques.
Rappelons qu'il n'est pas possible de détecter des particules aussi petites avec le banc
d'étude d'impacts. Les diamètres mesurés pour ces impacts sont des valeurs moyennées.
Contrairement aux impacts micrométriques, il n'est pas possible de mesurer un temps
d'étalement te et une vitesse d'étalement Ve pour ces impacts. La vitesse d'impact est
mesurée par PIV, mais là encore, la valeur est moyennée, alors qu'on accéde à une valeur
ponctuelle pour les impact micrométriques.
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Dans un premier temps, nous allons décrire la morphologie des lamelles résultant
de l'impact de gouttes sub-micrométriques sur un substrat de 304L poli-miroir. Dans
un second temps, nous étudierons l'inﬂuence de la vitesse d'impact de gouttes sub-
micrométriques, mesurée par PIV, et nous chercherons quelle est la vitesse minimum
pour laquelle il y a étalement. Enﬁn, nous mesurerons l'inﬂuence de la nature du substrat
(304L ou zircone) et de l'épaisseur de la couche de zircone sur l'étalement de gouttes
sub-micrométriques, en mesurant le diamètre d'étalement de lamelles impactant sur un
substrat de zircone.
3.1 Impacts sur surface poli-miroir
Les impacts suivants sont obtenus avec de la poudre de 0,7 µm de diamètre moyen.
La Figure 3.32 est une observation MEB de lamelles projetées par suspension aqueuse à
une distance de 30 mm sur un substrat d'acier inoxydable 304L poli-miroir préchauﬀé à
350°C dans les conditions de projection décrites sur la Figure 3.4.
Tableau 3.4  Paramètres de fonctionnement de la torche
Paramètres de projection
Diamètre interne de la tuyère (mm) 6
Intensité du courant (A) 700
Débit d'argon (L/min) 40
Débit d'hélium (L/min) 20
Distance de projection (mm) 40
Si quelques particules infondues peuvent être observées (1), la majorité des particules
reste bien fondue (2) et donne lieu à des lamelles bien étalées d'un diamètre moyen de
1,0 ± 0,7 µm.
Sur ces surfaces sont présentées des lamelles étalées et des gouttes non étalées. Dans
le paragraphe suivant, nous allons chercher grâce à une analyse PIV quelle est la vitesse
minimale pour que les gouttes sub-micrométriques puissent s'étaler. Enﬁn, nous verrons
l'inﬂuence de la matière et de l'épaisseur du substrat sur le diamètre d'étalement des
lamelles.
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Figure 3.32  Image MEB de lamelles sub-microniques impactant sur un substrat d'acier
304L préchauﬀé à 350°C.
3.1.1 Inﬂuence de la vitesse d'impact des particules et vitesse limite
d'étalement
Dans ce paragraphe, la vitesse des particules sub-micrométriques est diminuée pour
déterminer la vitesse minimale à laquelle s'étale une goutte SPS. Comme nous l'avons vu
sur la Figure 2.4 dans le chapitre 2, l'augmentation de la taille de la tuyère conduit à une
diminution de la vitesse des particules micrométriques, passant à des vitesses de goutte
d'environ 150 m/s pour une tuyère de 6 mm de diamètre à des vitesses de 50 m/s pour
une tuyère de 12 mm de diamètre. Toutefois, l'injection des poudres dans une telle tuyère
est délicate et nécessite quelques adaptations : en eﬀet, du fait de la faible vitesse d'un
tel écoulement, et donc d'une faible quantité de mouvement, le jet de suspension à 5-7
105 Pa traverse complètement le plasma. C'est une injection standard, selon les conditions
décrites dans le tableau ci-dessous 3.5, avec un gaz porteur qui a permis de faire pénétrer
les particules sub-micrométrique dans le plasma.
Le système de PIV permet de mesurer les vitesses des particules. La diﬀérence de
temps entre les deux caméras est de 5 µs. La zone de mesure est positionnée à 25 mm de
la sortie de la tuyère sur une plage de 10 mm (donc entre 25 et 35 mm). La Figure 3.33
présente les images PIV enregistrées (a) ainsi que l'image traitée (b) de laquelle sont
extraits les vecteurs vitesse des particules.
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Tableau 3.5  Paramètres de projection pour la réalisation par APS du substrat de zircone
sur lequel sont réalisés les impacts par SPS.
Paramètres de projection
Diamètre interne de la tuyère (mm) 12
Taille des poudres (µm) 0,7
Intensité du courant (A) 600
Débit d'argon (L/min) 33
Débit d'hydrogène (L/min) 10
Distance de projection (mm) 30
Débit de gaz porteur (L/min) 8
Les zones blanches observées sur la Figure 3.33.b. correspondent au bruit de fond.
Les poudres sont très dispersées et l'écoulement semble turbulent. Cependant les faibles
vitesses du plasma (≈ 300 m/s en sortie de tuyère, déterminé par suivi de la ﬂuctuation
lumineuse en deux points, plus d'informations sur la technique de mesure peuvent être
trouvé dans les travaux de Planche [93, 94]) devraient induire un comportement plus
laminaire que pour la tuyère de 6 mm, où les vitesses de plasma sont plus importantes
(≈ 1100 m/s). Les vitesses très faibles des particules varient entre 10 et 70 m/s, comme
le conﬁrme la distribution de vitesse, Figure 3.34, calculée sur 100 images. Il ressort
clairement de ce graphique que la majorité des vecteurs vitesse est comprise entre 10 et
40 m/s.
Une collecte de lamelles a été réalisée à 30 mm de la sortie de tuyère sur un substrat de
nickel préchauﬀé à 350°C pendant 10 minutes. La photographie MEB présentée en Figure
3.35 montre les impacts ainsi obtenus. Les impacts observés sur la surface sont composés
de lamelles faiblement étalées (ξ ≈ 1,8 ± 0,4), notée 1 sur la Figure 3.35, et de gouttes
solidiﬁées non étalées, notée 2 sur la Figure 3.35. Les lamelles étalées constituent 4 ±
0,2% de l'ensemble des impacts observés sur la surface. En supposant que les particules
étalées sont les particules qui ont les vitesses maximales, il est possible d'estimer la vitesse
d'impact nécessaire pour que les gouttes s'étalent à partir de la distribution de vitesse
de la Figure 3.34. Ces mesures de vitesse pour PIV montrent que les particules entre 50
et 70 m/s constituent 4% de l'ensemble des impacts. Les vitesses minimales pour
qu'une goutte sub-micrométrique s'étale sont comprises entre 50 et 70 m/s.
La majorité des impacts présente une vitesse autours de 20 m/s. L'énergie
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a.
b.
Figure 3.33  (a) Image PIV de particules submicroniques projetées avec une tuyère de
12 mm et (b) traitement d'image pour le calcul des vecteurs vitesse.
cinétique de la goutte à l'impact n'est alors plus suﬃsante pour que la goutte
s'aﬀranchisse de la tension de surface de la goutte et s'étale. Deux mécanismes
sont possibles pour expliquer la présence de goutte sphérique sur la surface :
 soit la goutte s'étale mais n'atteint pas un diamètre suﬃsant pour
s'aﬀranchir de la tension de surface et la matière revient sous sa forme
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Figure 3.34  Impacts submicrométriques de gouttes projetées avec une tuyère de 12
mm.
de goutte initiale pour minimiser son énergie ;
 soit elle impacte et ne s'étale pas restant sous la forme sphérique.
Toutefois, ce dernier cas parait moins probable, car il est surprenant que la
goutte ne rebondisse pas sur la surface au moment de l'impact. En eﬀet, bien
que faible, il est nécessaire de dissiper l'énergie cinétique. Or si ce n'est pas à
travers l'étalement, cela devrait se traduire par un rebond de la goutte.
Figure 3.35  Impacts submicrométriques de gouttes projetées avec une tuyère de 12
mm.
Au fur et à mesure de la construction du dépôt, les gouttes de matière fondue ne
vont plus impacter sur le substrat de 304L. Cette modiﬁcation de la nature chimique
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du substrat se traduit par une évolution de la mouillabilité de la goutte. Ainsi, pour
évaluer l'inﬂuence de la nature du substrat, le paragraphe suivant étudie la variation du
diamètre d'étalement en fonction de l'épaisseur du dépôt de zircone sur lequel la goutte
vient s'étaler.
3.1.2 Inﬂuence de la nature du substrat et de l'épaisseur du dépôt de zircone
sur l'étalement de particules sub-microniques
L'inﬂuence de la croissance du dépôt de zircone sur l'étalement de gouttes
submicroniques est étudiée en réalisant deux dépôts de zircone à 7% en masse yttriée,
d'épaisseur 30 et 150 µm par APS sur des substrats d'acier inoxydable 304L. Les conditions
de projection sont résumées dans le tableau 3.6. Le dépôt est ensuite poli le plus ﬁnement
possible, pour atteindre une rugosité arithmétique moyenne Ra de 4 µm. Il est diﬃcile de
descendre en dessous de cette rugosité du fait de la porosité et de la dureté du dépôt.
Tableau 3.6  Paramètres de la torche pour la réalisation du substrat de zircone par APS
sur lequel sont projetés les impacts par SPS
Substrat de zircone Impacts par SPS
Diamètre interne de la tuyère (mm) 6 6
Taille des poudres (µm) 35-75 0,7
Intensité du courant (A) 600 700
Débit d'argon (L/min) 33 40
Débit d'hélium (L/min) - 20
Débit d'hydrogène (L/min) 10 -
Distance de projection (mm) 110 30
Les impacts SPS sont réalisés dans les conditions décrites précédemment : 40 L/min
d'argon, 20 L/min d'hélium et 700 A d'intensité de courant. La distance de tir est de
30 mm. L'échantillon est préchauﬀé à 350°C au plasma.
La Figure 3.36 présente un ensemble d'images MEB de lamelles submicroniques
projetées sur un substrat de zircone d'épaisseur 30 µm.
Les lamelles de la Figure 3.36.a. sont obtenues dans la partie centrale du panache
plasma. Ces lamelles sont bien circulaires, bien délimitées et peu faïencées. Les plus petites
lamelles ne semblent pas présenter de faïençage. Le diamètre moyen des lamelles est de
1,45 ± 0,5 µm. Les lamelles sub-micrométriques sont très ﬁnes car on devine aisément
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a. milieu b. périphérie
Figure 3.36  Images MEB d'impacts de particules sub-micrométriques de zircone sur un
substrat de zircone poli de 30 µm d'épaisseur. (a) images des impacts de particules ayant
séjournées dans la partie centrale du panache plasma et (b) en périphérie du panache.
les lamelles sous-jacentes en cas de chevauchement. Le substrat de zircone présente un
relief, observable sur les images MEB, que les lamelles submicroniques semblent venir
combler par empilement dans les vallées. En périphérie, Figure 3.36.b., les particules sont
beaucoup plus petites, plus allongées et surtout beaucoup moins nombreuses.
Examinons maintenant des impacts sur un substrat de zircone yttriée plus épais,
d'environ 150 µm (Figure 3.37).
a. milieu b. périphérie
Figure 3.37  Images MEB de l'impact d'une particules submicrométriques de zircone
sur un substrat de zircone poli de 150 µm d'épaisseur. (a) impact au milieu du panache
plasma et (b) en périphérie du panache.
Comme précédemment, les lamelles observées au niveau de la partie centrale du
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panache sont circulaires. Là encore les lamelles sont peu faïencées. Le diamètre moyen
de ces lamelles est légèrement inférieur à celui mesuré sur un substrat de zircone de
30 µm d'épaisseur, de l'ordre de 1,40 ± 0,5 µm. Les lamelles en périphérie du panache
plasma ont la même allure que celles observées sur un substrat de 30 µm d'épaisseur :
allongées et peu nombreuses.
Le graphique 3.38 présente la distribution en taille des lamelles. Les lamelles de
diamètre entre 1 et 1,2 µm sont les plus fréquentes, à hauteur de 21% des cas pour
les lamelles projetées sur un substrat de zircone de 30 µm d'épaisseur, 16% des cas
pour 150 µm d'épaisseur. Mis à part pour cette gamme de diamètre de lamelle, les deux
distributions de diamètres sont peu diﬀérentes.
Figure 3.38  Distribution des diamètres des lamelles en fonction de l'épaisseur du
substrat de zircone
Les travaux d'Aurélien Joulia [10] montrent qu'à une distance de tir de 30 mm, le
diamètre moyen des lamelles est de l'ordre de 1,1 µm pour des poudres de 0,3 µm. Ainsi,
le tableau 3.7 résume l'évolution des valeurs du diamètre moyen des lamelles en fonction
de l'épaisseur du dépôt de zircone yttriée.
Le diamètre moyen des lamelles sur substrat d'acier poli-miroir mesure 1,1 µm.
Quand la couche de zircone croît, pour une épaisseur de 30 µm, le diamètre augmente
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Tableau 3.7  Évolution du diamètre moyen de lamelles impactant sur un substrat d'acier
304L et sur une couche de zircone réalisée par APS d'épaisseur 30 µm et 150 µm
État de surface poli-miroir 30 µm de zircone 150 µm de zircone
Diamètre moyen des lamelle (µm) 1,1 ± 0,7 1,5 ± 0,5 1,4 ± 0,5
lui aussi, passant à 1,45 µm. Lorsque l'épaisseur du dépôt passe à 150 µm, le diamètre
moyen des lamelles diminue à 1,4 µm mais reste dans l'écart type mesuré sur le substrat
de zircone de 30 µm d'épaisseur. Ainsi, nous pouvons noter que pour les deux substrats
de zircone, le diamètre moyen des lamelles reste supérieur à un substrat d'acier poli-miroir.
Ainsi, l'amélioration de la mouillabilité d'un liquide s'étalant sur un solide
de même nature est bien conﬁrmée pour les impacts sub-micrométriques : le
diamètre des lamelles sur substrats d'acier passent de 1,1 µm à environ 1,4 µm
sur substrat de zircone.
3.1.3 Conclusions
Dans cette partie, nous avons montré par une analyse PIV qu'il existait une vitesse
minimale, estimée entre 50 et 70 m/s, pour que des particules sub-micrométriques de
0,7 µm puissent s'étaler.
De plus nous nous sommes intéressés à l'inﬂuence de la nature du substrat et de
l'épaisseur du dépôt sur le diamètre d'étalement des lamelles. Pour cela, des lamelles
obtenues à partir de poudre submicroniques de 0,3 µm, projetées par SPS, ont été
récoltées sur un substrat poli-miroir, et deux couches de zircone de 30 µm et 150 µm.
Les lamelles obtenues sur les dépôts de zircone ont une forme de disque et sont très peu
faïencés, morphologiquement semblables aux lamelles récoltées sur le substrat de 304L.
Peu de particules infondues sont observables sur la surface du substrat. Le diamètre moyen
des lamelles est de 1,1 µm sur un substrat d'acier 304L poli-miroir. Le diamètre moyen
d'étalement des gouttes micrométriques augmente avec la croissance du dépôt, passant
de 1,1 ± 0,7 µm pour l'acier 304L à environ 1,4 ± 0,5 µm pour les substrats de zircone
de 30 et 150 µm. La croissance du dépôt semble donc favoriser l'étalement de la goutte,
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cela se traduisant par une augmentation du diamètre d'étalement moyen des gouttes
submicroniques. Ceci est attribué à la diminution de la conductivité thermique du substrat
avec la croissance du dépôt, conduisant à une diminution de la vitesse de refroidissement
et donc à une augmentation du temps d'étalement. La croissance du dépôt au-delà des
premiers microns n'a plus une incidence marquée sur le diamètre moyen des lamelles.
4 Approche adimensionnelle de l'étalement de gouttes
à l'échelle micrométrique et submicrométrique.
4.1 Hypothèses de l'approche
Comme il a été précisé précédemment, la vitesse d'étalement est le critère le plus
pertinent pour qualiﬁer l'étalement d'une goutte. Malheureusement, si une valeur
moyennée peut être mesurée pour les particules micrométriques, aucune mesure n'est
réalisable pour les particules sub-micrométriques. C'est donc à travers la vitesse, et plus
particulièrement les nombres adimensionnels, que cette approche est menée. De plus, il
a été vu, Figure 1.23 chapitre 2, que l'étalement d'une goutte est régi par l'équilibre de
plusieurs énergies : l'énergie cinétique, les forces de tension de surface et de capillarité,
et la dissipation visqueuse.
C'est dans ce cadre que Pasandideh [46] s'est intéressé à l'interaction du liquide
d'une goutte tombante avec le substrat. La conclusion de cette étude est que l'énergie
cinétique dissipée par les forces de capillarité est négligeable devant l'énergie dissipée
par les forces visqueuses, tant que la relation We >> Re
1
2 est respectée. A l'échelle
micrométrique, de nombreux modèles négligent les phénomènes de capillarités devant les
forces de friction visqueuse : Bertagnolli [57, 59], Jones [49], Fukanuma [51]... La relation
We >> Re
1
2 , considérée comme vraie à l'échelle micrométrique, est-elle vériﬁée à l'échelle
sub-micrométrique ?
Pour comparer les deux échelles, la vitesse des particules micrométriques est choisie
de sorte que le rapport We
Re
1
2
soit équivalent à l'échelle micrométrique (impacts obtenus par
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APS) et sub-micrométrique (impacts obtenus par SPS).
We
Re
1
2 APS
=
We
Re
1
2 SPS
(3.1)
Le rapport s'écrivant :
We
Re
1
2
=
ρ1/2D
1/2
0 µ
1/2v3/2
σ
(3.2)
avec ρ : densité (5560 kg.m−3) ; v : vitesse (m/s) ; µ : viscosité (0,029 Pa.s) ; σ : tension
superﬁcielle (0,43 N.m−1) ; D0 : diamètre de la goutte (m).
La Figure 3.39 exprime les variations de l'expression We
Re
1
2
en fonction de la vitesse
d'impact, pour des particules micrométriques et sub-micrométriques.
Figure 3.39  Évolution calculée du rapport We
Re
1
2
en fonction de la vitesse d'impact, pour
des particules micrométriques et sub-micrométriques.
Pour les particules micrométriques en condition "standard", présentant des vitesses
d'impact de 150 m/s, le rapport vaut 350 ; Il est bien plus élevé que le rapport calculé
pour particules sub-micrométriques, entre 80 et 150, pour des vitesses d'impact comprises
entre 250-350 m/s et des tailles de gouttes entre 0,5 et 1 µm. Il est donc nécessaire de
diminuer la vitesse des particules micrométriques autour de 50 m/s pour avoir des valeurs
du rapport We
Re
1
2
équivalent aux deux échelles. De plus, avec un rapport de l'ordre de 100,
les phénomènes de capillarité au niveau micrométrique peuvent encore être négligés.
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4.2 Mesures des facteurs d'étalement aux deux échelles
Le facteur d'étalement ξ va être très largement utilisé dans la prochaine partie.
Toutefois, selon l'échelle considérée, micrométrique ou sub-micrométrique, il n'est pas
calculé tout à fait de la même façon, d'où la nécessité de bien déterminer ce qu'il
représente :
à l'échelle micrométrique : c'est une valeur individuelle. Chaque point représente une
lamelle. Le facteur d'étalement ξ est calculé à partir du diamètre d'étalement mesuré
à partir des images de la caméra orthogonale et du diamètre de la goutte en vol,
mesuré sur la caméra tangentielle. On parle de ξmax car, comme nous l'avons vu sur
la Figure 3.29, s'il n'y a pas de recul de la matière pour les impacts à 150 m/s (i.e. le
diamètre de la lamelle mesuré durant l'étalement, sur la caméra orthogonale, est le
même que le diamètre mesuré sur les images MEB), il n'en est pas de même pour les
impacts à 50 m/s (i.e. le diamètre de la lamelle mesuré durant l'étalement, avec la
caméra orthogonale, est supérieur au diamètre mesuré sur les images MEB). Notons
aussi que seules seront considérées les lamelles les mieux étalées, c'est à dire celles
obtenues sur un substrat préchauﬀé à 350°C, température au-delà de la température
de transition déﬁnie par Fukumuto [36].
à l'échelle sub-micrométrique : rappelons que le facteur d'étalement n'est pas
directement accessible. Deux gammes de vitesse d'impact vont nous intéresser :
300-400 m/s en conditions standards (injection d'une suspension dans le plasma),
et 50-70 m/s par injection APS de poudres sub-micrométriques dans la tuyère de 12
mm. Dans les deux cas, du fait de la faible taille de ces gouttes, il est impossible de
visualiser les impacts et donc de mesurer les diamètres d'étalement et des gouttes
en vol. Le protocole de mesure du facteur d'étalement est le suivant :
 en conditions standards (300-400 m/s) : Joulia et al. [69] ont mesuré les
diamètres moyens des lamelles par AFM et MEB. Puis, l'interface des lamelles
sub-micrométriques a été observée par FIB, permettant de mesurer l'épaisseur
de la lamelle. Les mesures d'épaisseur moyenne ont été eﬀectuée par AFM. En
approximant le volume de la lamelle à un cylindre, il est possible de remonter
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au volume moyen de la goutte avant impact. Deux facteurs d'étalement ont
ainsi été évalués, chacun comportant une dizaine de mesures.
 injection de poudres sub-micrométriques par APS : le diamètre des lamelles
est mesuré sur des images MEB. Seules les lamelles étalées (non sphérique)
sont considérées. On considérera par la suite que les poudres ne se sont pas
agglomérées et que le diamètre des gouttes est sensiblement la même que la
distribution en taille des poudres. Le facteur d'étalement est donc calculé à
partir du diamètre moyen des poudres (d50=0,7 µm).
4.3 Discussions
La vitesse à l'impact joue un rôle prépondérant sur l'étalement. Le graphique de la
Figure 3.40 présente la variation du facteur d'étalement maximum ξmax en fonction de la
vitesse d'impact.
Figure 3.40  Évolution mesurée du rapport d'étalement en fonction de la vitesse
d'impact, pour des particules micrométriques et sub-micrométriques.
À l'échelle micrométrique, les deux vitesses d'impact, 50 et 150 m/s, présentent deux
zones distinctes : le facteur d'étalement maximum ξmax varie respectivement entre 2,8
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et 3,3 et entre 3,6 et 4,1. Comme attendu, l'augmentation de la vitesse d'impact induit
une augmentation de ξmax. De plus, à faible vitesse, 50 m/s, la pente 1 est importante,
impliquant que l'augmentation du facteur d'étalement est très importante avec la vitesse
d'impact. Cette variation est nettement moins marquée à 150 m/s (pente 2). Du point
de vue des fortes vitesses d'impact, la forte énergie cinétique de ces particules entraîne
une plus forte interaction, et donc un meilleur contact, entre le liquide de la goutte et
le substrat que pour de plus faibles vitesses. En conséquence, plus d'énergie est dissipée
par cette interaction, expliquant pourquoi l'augmentation de la vitesse d'impact pour les
particules à "150 m/s" n'accroît pas aussi signiﬁcativement le facteur d'étalement que
pour les particules à "50 m/s" (comparaison pente 1 et pente 2). Il est enﬁn envisagé
que pour les plus fortes vitesses d'impact, autour de 200 m/s, le facteur d'étalement
n'augmente plus et les éjections sont accentuées.
Le facteur d'étalement ξmax moyen pour les particules submicroniques ainsi mesuré
est de 2,1 ± 0,7 µm. Si les valeurs les plus hautes du facteur d'étalement en SPS peuvent
approcher les impacts micrométriques obtenus aux plus faibles vitesses, la valeur moyenne
est clairement inférieure aux valeurs mesurées à l'échelle micrométrique. Ainsi, en dépit
de plus faibles vitesses d'impact à l'échelle micrométrique, le facteur d'étalement de ces
dernières est supérieur à celui des gouttes sub-micrométriques.
De plus, comme nous l'avons vu sur les Figures 3.20 et 3.21, présentant les diﬀérences
de refroidissement de lamelles impactant à 50 et 150 m/s, la vitesse d'impact a une forte
inﬂuence sur la vitesse de refroidissement. Ainsi, le graphique 3.41 présente la variation
de la vitesse de refroidissement avec la vitesse d'impact.
Ce graphique montre clairement que l'augmentation de la vitesse d'impact induit une
augmentation de la vitesse de refroidissement. On peut se demander si l'étalement de la
lamelle peut être perturbé par son refroidissement. Considérons une goutte de zircone
traitée dans le plasma à 3000 °C et impactant à 150 m/s. Nous savons que le temps
d'étalement de la goutte est de l'ordre d'1 µs (Figure 3.20). D'après la Figure 3.41,
la vitesse de refroidissement est d'environ 400°C/µs, d'où une chute de température
maximale de 400°C durant l'étalement, la température de la lamelle (2600-2700°C)
avoisinant alors la température de solidiﬁcation de la zircone (2710°C). Toutefois, au bout
de 0,7 µs d'étalement, la chute de la température est de l'ordre de 300°C et la solidiﬁcation
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Figure 3.41  Vitesse de refroidissement de lamelles micrométriques en fonction de la
vitesse d'impact.
commence à intervenir. Cela signiﬁe que la solidiﬁcation de cette lamelle n'intervient que
tardivement durant l'étalement (au bout de 0,7 µs sur un étalement de 1 µs). De plus,
la surfusion de la zircone à l'interface lamelle/substrat [95], phénomène qui maintient
l'état liquide en dessous de la température de fusion, renforce l'aspect négligeable de la
solidiﬁcation de la lamelle au cours de l'étalement pour les impacts. Ainsi, la matière reste
liquide durant l'étalement pour les impacts à 150 m/s , et ce à plus forte raison au niveau
des impacts à 50 m/s présentant des temps de solidiﬁcation jusqu'à 4 fois plus longs.
Il apparaît ici que la seule considération de la vitesse d'impact n'est pas suﬃsante pour
expliquer les variations de la vitesse de refroidissement. En eﬀet, le carré de la vitesse
d'impact inﬂue sur la pression d'impact pi (équation 3.3) de la goutte (eﬀet de nettoyage
de la surface) et sur l'énergie cinétique de la particule Ec (équation 3.4), énergie nécessaire
pour s'étaler et s'aﬀranchir de l'interaction visqueuse du liquide avec le substrat. Cette
interaction s'oppose à l'étalement de la goutte.
pi =
1
2
ρv2 (3.3)
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Ec =
1
2
mv2 =
2
3
piρR3v2 (3.4)
Comme il a été vu dans le paragraphe 2.3.3, la présence de quelques
condensats/adsorbats peut persister en surface du substrat, tout comme une faible
rugosité de surface. La pression à l'impact éjecte ces pollutions et permet au liquide
de mieux pénétrer dans les vallées. Ainsi, l'augmentation de la pression d'impact de la
goutte augmente le contact entre la lamelle et le substrat, ce qui a pour conséquence
d'augmenter la vitesse de refroidissement avec la vitesse d'impact, comme cela peut être
observé sur la Figure 3.41. Observons maintenant l'inﬂuence de la pression d'impact pi
sur le facteur d'étalement ξmax, Figure 3.42.
Figure 3.42  Variation du facteur d'étalement avec la pression d'impact.
Ce graphique montre que l'augmentation de la pression d'impact accroît fortement
le facteur d'étalement ξmax à l'échelle micrométrique. En eﬀet, les valeurs sont linéaires
à 50 m/s et plus dispersées à 150 m/s. Cependant, il n'y a pas de corrélation entre les
particules micrométriques et sub-micrométriques. En eﬀet, comme la pression d'impact
ne prend pas en compte la taille des particules, il n'est pas possible de comparer les deux
échelles à travers ce paramètre. Puisque l'expression de l'énergie cinétique tient compte
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du rayon de la goutte, équation 3.4, celle-ci devient particulièrement intéressante. La
Figure 3.43 présente donc la variation du facteur d'étalement en fonction de l'énergie
cinétique.
Figure 3.43  Variation du facteur d'étalement avec l'énergie cinétique.
Les valeurs d'énergie cinétique des impact sub-micrométriques en fonction du facteur
d'étalement ξmax ont été comparées dans ce graphique. La corrélation à l'échelle
micrométrique aux deux gammes de vitesse est satisfaisante. Nous pouvons remarquer
que quelques valeurs, notées

	2 , s'écartent de la tendance (droite en pointillés). Celles-ci
sont liées aux lamelles qui subissent un recul de la matière. Ainsi, les lamelles à 50 m/s qui
ne subissent pas de retrait suivent la tendance. Par contre les impacts sub-micrométriques
à 50-70 m/s s'écartent assez fortement de cette tendance. Toutefois cela peut provenir de
l'approximation réalisée sur le facteur d'étalement. Rappelons que ce facteur d'étalement
est calculé à partir d'un diamètre moyen des gouttes, alors que les facteurs d'étalement
des autres conditions (micrométriques et sub-micrométriques) ont été calculés avec le
diamètre exact de la goutte. Les gouttes sub-micrométriques, qui comme nous l'avons vu,
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ne s'étalent plus à 20 m/s (Paragraphe 3.1.1 Figure 3.34), soit un facteur d'étalement
de 1. Dans ce cas, les forces de capillarités s'opposent à l'étalement de la goutte, et
l'énergie n'est pas dissipée par frottement visqueux. Or on constate sur la Figure 3.43
que ces valeurs s'écartent de la tendance, confortant l'hypothèse que l'énergie cinétique
permet de discriminer la façon dont est dissipée l'énergie cinétique lors de l'étalement, par
interaction goutte/substrat. Une loi, équation 3.5, liant le facteur d'étalement et l'énergie
cinétique peut être déﬁnie, prenant en compte les deux échelles et les variations de vitesse.
ξ = 9, 02.E0,06c (3.5)
De plus, la variation linéaire du logarithme du facteur d'étalement avec le logarithme
de l'énergie cinétique, aux deux échelles (micrométrique et sub-micrométrique) et aux
deux vitesses (50 m/s et 150 m/s) implique que :
 L'interaction entre la goutte et le substrat aux deux échelles est peu diﬀérente. Les
mécanismes de dissipation de l'énergie cinétique aux deux échelles, à 50 et 150 m/s,
sont les mêmes.
 Cela induit qu'à l'échelle sub-micrométrique la dissipation d'énergie à travers le
phénomène de capillarité est encore négligeable devant la dissipation visqueuse. De
plus, l'écart à la tendance des valeurs

	2 à 50 m/s liées aux lamelles présentant
un recul de matière suggère que le phénomène de capillarité aﬀecte sensiblement
l'étalement des lamelles.
Comme la dissipation visqueuse de l'énergie est encore prédominante, il est intéressant
de comparer les variations du facteur d'étalement avec le nombre de Reynolds, ce dernier
tenant compte de la viscosité de la goutte. Le graphique 3.44 présente des lois d'étalement
établies par diﬀérents auteurs. Celui-ci n'est pas exhaustif, les lois qui divergent trop
fortement ne sont pas représentées.
Les lois d'étalement déﬁnies par Fantassi [96] et Shinoda [58] sont obtenues
expérimentalement : Shinoda s'est intéressé à l'impact de goutte entre 10 et 80 m/s et
Fantassi s'est intéressé à une gamme de vitesse d'impact de l'ordre de 100 à 300 m/s.
Les résultats de notre étude présentent une bonne corrélation avec ceux de Shinoda
à faible vitesse d'impact, cependant les valeurs divergent avec l'augmentation de cette
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Figure 3.44  Variation du facteur d'étalement avec le nombre de Reynolds
vitesse. Fukanuma [51], Trapaga [54] et Bertagnolli [57, 59] modélisent l'étalement d'une
goutte sur une surface, modèle permettant d'extraire une loi d'étalement. La loi proposée
par Fukanuma néglige la tension de surface. Or, puisque la tension de surface s'oppose
à l'étalement, on pourrait s'attendre à ce que le facteur d'étalement expérimental soit
inférieur au facteur d'étalement obtenu par modélisation avec cette approximation. Si
nous pouvons expliquer cette divergence d'évolution, nous pouvons toutefois remarquer
que les facteurs d'étalement de la présente étude sont supérieurs aux valeurs du facteur
d'étalement obtenu par Fukanuma, confortant l'aspect négligeable de la tension de surface
sur le facteur d'étalement. Si les valeurs obtenues par Trapaga sont proches des valeurs
de la présente étude, la loi proposée par Bertagnolli concorde remarquablement bien avec
nos valeurs. Ce modèle, proche de celui de Trapaga, prend en compte la solidiﬁcation
de la lamelle. La très bonne corrélation entre ce modèle et les résultats expérimentaux
implique que l'augmentation de l'énergie cinétique favorise l'interaction visqueuse entre
le liquide de la goutte et le substrat, augmentant la vitesse de refroidissement. De plus,
si diﬀérentes lois sont proches des valeurs sub-micrométriques, aucune loi ne concorde
parfaitement. Ainsi, une loi d'étalement prenant en compte l'échelle micrométrique et
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sub-micrométrique peut être proposée (R2=0,99)
ξmax = 0, 890Re
0,2 (3.6)
On peut toutefois noter la grande similarité avec la loi de Bertagnolli, ξ = 0, 925Re0,2.
En conclusion, la comparaison de l'étalement de gouttes micrométriques
et sub-micrométriques montre que le facteur d'étalement de ces dernières est
plus faible que celui des impacts micrométriques malgré une plus forte vitesse
d'impact des particules sub-micrométriques. Ceci s'explique par leur faible
énergie cinétique et la déformabilité d'une goutte qui diminue avec son rayon
(loi de Laplace).
De plus, puisque le logarithme de l'énergie cinétique de la goutte évolue
linéairement avec le logarithme du facteur d'étalement, cela implique que
cette énergie se dissipe de la même façon aux échelles micrométrique et
sub-micrométrique, i.e. par dissipation visqueuse. Cela signiﬁe donc que
l'eﬀet de capillarité est toujours négligeable à l'échelle sub-micrométrique
pour des conditions standards de projection.
Enﬁn la comparaison des facteurs d'étalement en fonction du Reynolds
par rapport à diﬀérents auteurs montre globalement une bonne cohérence
avec les lois proposées à ce jour. Cela est particulièrement vrai pour
Bertagnolli, dont la loi présente une grande similitude. Toutefois l'écart entre
nos valeurs et celles de Bertagnolli est un peu plus marqué à l'échelle sub-
micrométrique, c'est pourquoi nous proposons une loi tenant compte de
l'échelle micrométrique et sub-micrométrique : ξmax = 0, 890Re0,2
5 Conclusions
Dans ce chapitre, nous nous sommes intéressés dans un premier temps à la nature
et à la topographie du substrat de nickel poli-miroir. Il apparaît que le préchauﬀage de
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10 minutes réalisé sur le banc micrométrique modiﬁe peu l'état de surface du substrat.
De plus des mesures XPS montrent que les oxydes de nickel commencent à se former à
partir d'une température de préchauﬀage de 350°C.
Dans un second temps, nous avons cherché à comprendre comment s'étalent des
gouttes sub-micrométriques. Malheureusement, ne pouvant observer l'impact d'aussi
petites particules avec le banc d'impact micrométrique, il a été nécessaire de travailler
avec les nombres adimensionnels pour simuler l'étalement de gouttes sub-micrométriques
à partir d'impacts de gouttes micrométriques. Pour ce faire, la vitesse d'impact des
particules micrométriques a été diminuée à 50 m/s, grâce à une anode de torche plasma
dont le diamètre interne est de 12 mm, de telle sorte que les nombres de Weber d'impact
des particules micrométriques et sub-micrométriques soient proches. Cela a permis de se
rapprocher du comportement à l'étalement de gouttes sub-micrométriques. Les impacts
micrométriques en condition "standard", c'est à dire avec une vitesse d'impact de 150 m/s,
ont été observés pour servir de point de comparaison. Pour ces deux vitesses d'impact, 50
et 150 m/s, la température de transition est dépassée (i.e. 100% de lamelles circulaires,
bien étalées) à partir de 350°C. La diminution de la vitesse d'impact semble diminuer
l'eﬀet de nettoyage de la surface en périphérie de l'impact, ce qui contribue à accentuer
plusieurs phénomènes :
 un refroidissement beaucoup plus lent en zone périphérique qu'en zone centrale.
 un eﬀet de recul de la matière de la périphérie vers le centre entraînant un
épaississement des bords. Cela s'accompagne d'une augmentation très marquée de
la taille des grains du bord par rapport au centre des lamelles à 50 m/s. Les lamelles
à 150 m/s présentent une taille de grain uniforme entre le centre et le bord, lesquels
sont plus petits que les grains dans la partie centrale des lamelles à 50 m/s.
Notons aussi que l'eﬀet de recul observé sur ces particules (micrométriques et 50 m/s)
s'accentue avec la diminution de la vitesse d'impact des particules.
Comme nous cherchons à établir une corrélation entre impacts micrométriques
et sub-micrométriques, il est nécessaire de caractériser la morphologie des impacts
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sub-micrométriques. L'observation d'impacts isolés montre une majorité de lamelles
étalées, circulaires et peu faïencées. Quelques particules infondues sont remarquées. De
plus, nous avons cherché à déterminer quelle était la vitesse minimale pour que les
gouttes sub-micrométriques s'étalent sur une surface. Pour ce faire, nous avons diminué
la vitesse de ces gouttes en les injectant avec un gaz porteur dans le plasma produit par
la tuyère de 12 mm. La récolte de lamelle couplée à la mesure de vitesse des particules
par PIV montre que les la vitesse minimale à laquelle les gouttes sub-micrométriques
commencent à s'étaler est comprise entre 50 et 70 m/s.
Après avoir observé les impacts micrométriques et compris le mécanisme de formation
des gouttes à 50 m/s, puis les impacts sub-micrométriques, nous avons cherché à répondre
à la question qui a motivé l'approche adimensionnelle : peut on réaliser une corrélation
entre l'échelle micrométrique et sub-micrométrique ? Nous avons répondu à cette question
en nous intéressant au facteur d'étalement pour diﬀérents facteurs : vitesse d'impact,
pression d'impact et énergie cinétique. Il semble que le facteur prédominant pilotant
l'étalement soit l'énergie cinétique, et qu'il existe une corrélation du facteur d'étalement
avec l'énergie cinétique entre les impacts micrométriques et sub-micrométriques. Enﬁn, il
ressort que l'eﬀet de capillarité, négligeable à l'échelle millimétrique et micrométrique, est
aussi négligeable à l'échelle sub-micrométrique.
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CHAPITRE 4
DYNAMIQUE DE L'ÉTALEMENT DE GOUTTES
MULTIÉCHELLES SUR SUBSTRATS RUGUEUX
Le chapitre précédent s'est exclusivement intéressé à l'étalement de gouttes
micrométriques sur un substrat de nickel poli-miroir. Toutefois dans le cas d'un substrat
rugueux, l'état de surface du substrat vu par une goutte de 40 µm aura une répercussion
radicalement diﬀérente pour une goutte de 1 µm. La diﬀérence de taille entre ces deux
particules est telle qu'un relief léger pour la plus grosse, représentera un obstacle certain
à l'écoulement du liquide, et perturbera complètement l'étalement de la plus petite. Deux
critères ont été considérés durant cette étude : les paramètre Ra (ou Sa quand accessible,
car plus précis) et Rz (ou Sz). Le choix du paramètre de rugosité s'est porté sur Ra (ou
Sa) du fait du grand nombre d'études considérant ce critère pour qualiﬁer la rugosité du
substrat ( [26, 27, 3032]). La rugosité des substrats est choisie de manière à respecter
le même ratio entre taille de la goutte et rugosité, tout particulièrement dans le cas du
Ra, pour les deux échelles micrométrique et sub-micrométrique : en d'autres termes, pour
conserver le ratio entre taille de la goutte et Ra, si une particule sub-micrométrique de 1
µm s'étale sur une surface poli-miroir de Ra=0,02-0,03 µm, il s'avère que la rugosité du
substrat pour une particule micrométrique de 40 µm devra présenter un Ra compris entre
0,8 et 1,2 µm. Ainsi, la partie suivante s'attache donc à décrire l'étalement de gouttes
micrométriques sur un substrat présentant un Ra de 1,2 µm. Ces lamelles présenteront
une forte déstabilisation lors de l'étalement, phénomène que nous chercherons à minimiser
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dans la suite du chapitre. Le Ra paraîtra alors inadapté pour qualiﬁer l'état de surface du
substrat, et c'est à travers le Rt que l'adaptation de la rugosité du substrat sera réalisée.
Pour ﬁnir, nous nous intéresserons aux impacts sub-micrométriques sur diﬀérents états
de surface du substrat.
1 Inﬂuence de la rugosité du substrat pour des impacts
de gouttes micrométriques
Dans un premier temps, intéressons-nous à l'état de surface du substrat à travers le
paramètre Ra et son inﬂuence sur la morphologie des lamelles. Dans un second temps, nous
chercherons une rugosité adaptée à ces impacts, de manière à minimiser la déstabilisation
de la goutte tout en améliorant l'accroche de la lamelle. Enﬁn, l'inﬂuence de la rugosité sera
discutée à travers les paramètres d'étalement : facteur d'étalement et vitesse d'étalement.
1.1 Description du substrat de Ra = 1,2 µm obtenu par sablage
La Figure 4.1 présente un substrat de Ra de 1,2 µm, le proﬁl de rugosité mesuré au
Dektac (a) et le cliché MEB de la surface (b).
a. b.
Figure 4.1  (a) Proﬁl de rugosité d'un substrat de nickel sablé pour un Ra de 1,2 µm,
et (b) image MEB de la surface (en couleur inversée).
Le proﬁl de rugosité (a) montre des pics très marqués, très anguleux. Il apparaît sur
l'image MEB (b) une surface chaotique, déchiquetée, et relativement inhomogène : Les
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pics ne sont pas régulièrement répartis, mais une distance moyenne entre deux pics peut
être estimée à 42 ±6µm. Le Rt de cette surface est de 8,91 µm. Comme nous l'avons vu, il
existe de très nombreux paramètres de rugosité. Le nombre de pics sous la lamelle pourrait
être un critère permettant de mieux comprendre l'inﬂuence du substrat sur l'étalement de
la goutte. Si les pics sont approximés à des cônes, il y a environ 4 pics pour un diamètre
de lamelle de 150 µm.
1.2 Impacts sur substrat rugueux avec un Ra de 1,2 µm
Dans un premier temps, étudions les impacts à une vitesse de vol de 150 m/s,
considéré comme notre référence dans cette étude, puis en second lieu, les impacts à
50 m/s. Nous nous intéresserons à l'inﬂuence de la vitesse d'impact sur l'étalement sur
substrat rugueux en fonction de l'état de surface. Ces impacts seront qualiﬁés d'un point
de vue morphologique dans ce chapitre, puis, dans le chapitre suivant, nous mesurerons
la profondeur de pénétration du liquide de la goutte dans la rugosité du substrat.
1.2.1 Impacts de gouttes avec une vitesse de vol de l'ordre de 150 m/s
La Figure 4.2 montre l'impact d'une particule d'un diamètre de 45 µm lancée à 164 m/s
avec une température de vol de 3100°C.
a. Caméra 1 b. Caméra 2 c. Image MEB
Figure 4.2  Photographies (a et b) de l'étalement d'une particule de zircone de taille
micrométrique impactant à une vitesse de 164 m/s sur un substrat de nickel sablé (Ra=
1,2 µm) et chauﬀé à 350°C pendant 10 min et observation MEB (c) de la lamelle ; Temps
d'exposition de la caméra : 10µs ; Tg : 3100°C.
Les images des deux caméras, 4.2.a. et 4.2.b., présentent toutes les deux de très
nombreuses éjections de matière. Une éjection particulière, verticale, est observée sur la
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Figure 4.2.b.. Celle-ci a lieu lorsque le c÷ur de la goutte est encore solide. Quand cette
particule impacte sur le substrat, la partie liquide s'étale, et la partie solide rebondit
perpendiculairement à la surface, comme on peut le voir sur la Figure 4.2.b. avec la
ﬂèche noté (1). Cela induit un cratère au niveau du centre de l'impact, notée (1) sur
la Figure 4.2.c.. Ce phénomène de rebond n'est pas propre aux impacts sur ce type de
substrat et est observé aussi bien pour des vitesses d'impact de 50 m/s que de 150 m/s,
sur substrats lisses et rugueux.
La forte déformation de la goutte lors de son étalement sur ces surfaces rend diﬃcile la
mesure du diamètre d'étalement maximal. Ce dernier est calculé en mesurant la surface S
d'un cercle comme celui représenté sur la Figure 4.3. Entre les éjections, une avancée de
matière est observable ((1) de la Figure 4.3). Un cercle englobant ces zones est délimitée.
En approximant la lamelle à un disque, il en découle le diamètre du cercle D à travers
la simple relation D =
√
4S
pi
. Dans le cas présent, le diamètre d'étalement ainsi mesuré
sur la photographie 4.2.a. est de l'ordre de 100 µm, conduisant à un facteur d'étalement
maximum ξmax de 2,3. La vitesse de refroidissement de la lamelle est de 121 °C/µs.
Figure 4.3  Délimitation de la zone d'étalement de la lamelle pour les impacts sur
substrats rugueux.
On voit ici l'avantage des caméras, qui permet de distinguer l'avancé du front de
matière par rapport aux éjections.
La lamelle résultante (Figure 4.2.c.) est découpée, aucunement circulaire comme celle
que l'on pouvait observer sur substrat poli-miroir avec la même vitesse d'impact (Voir
Figure 3.7 chapitre 3). Il y a donc une diﬀérence notable entre le diamètre d'étalement
maximal (100 µm) estimé à la Figure 4.2.a. et celui mesuré (90 µm) sur l'image MEB
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(Figure 4.2.c. du chapitre 2). Le relief induit par la rugosité du substrat perturbe
l'écoulement du liquide lors de l'étalement, conduisant à la déstabilisation et la rupture
du ﬁlm en de nombreuses éjections.
Comparons maintenant ces observations aux lamelles obtenues aux plus faibles vitesses
d'impact.
1.2.2 Impacts de gouttes avec une vitesse de vol de l'ordre de 50 m/s
La Figure 4.4 présente l'impact d'une goutte de 42 µm, dont la vitesse est de 69 m/s,
sur un substrat de nickel sablé (Ra= 1,2 µm). Le diamètre d'étalement, mesurable sur
la photographie de la Figure 4.4.b., est de 117 µm, conduisant à un facteur d'étalement
maximum ξmax de 2,79. La vitesse de refroidissement de la lamelle est de 72 °C/µs.
a. Caméra 1 b. caméra 2 c. Image MEB
Figure 4.4  Photographies (a et b) de l'étalement d'une particule de zircone de taille
micrométrique impactant à une vitesse de 69 m/s sur un substrat de nickel sablé (Ra=
1,2) et chauﬀé à 350°C pendant 10 min et observation MEB (c) de la lamelle ; Temps
d'exposition de la caméra : 10µs ; Tg : 2950°C.
Les caméras 1 et 2 de cet impact montre la présence systématique d'éjections, comme
dans le cas précédent (Figure 4.2). Toutefois elles sont moins nombreuses que pour les
impacts à 150 m/s, la quantité de matière éjectée augmentant avec la vitesse d'impact.
D'un point de vue morphologique, les deux lamelles observées, à 50 et 150 m/s, sont
semblables : les lamelles sont plutôt bien étalées, avec des contours déchiquetés. Le
faïençage est marqué avec des écailles très larges.
De plus, les lamelles résultant de l'impact d'une goutte à 50 m/s sont nettement moins
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poreuses que les lamelles à 150 m/s ( Figure 4.5). Quelques pores présents sur les lamelles
à 150 m/s sont indiqués avec la ﬂèche (1), Figure 4.5.b..
a. 50 m/s
b. 150 m/s
Figure 4.5  Mise en évidence de la porosité des lamelles à 150 m/s (a) et absence de
porosité à 50 m/s (b).
L'augmentation de la vitesse d'impact entraîne une augmentation de la pression
d'impact. Il en découle que les gaz dans les cavités sont plus fortement compressés à
150 m/s qu'à 50 m/s. Les gaz ont alors plus d'énergie dans le cas "150 m/s" que dans le
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cas "50 m/s" pour se frayer un chemin à travers la zircone liquide de la goutte, favorisant
ainsi la formation de porosité au sein de la lamelle pour les impacts à 150 m/s. Toutefois,
ces observations seront discutées plus en détail dans le chapitre 5, l'observation des
interfaces étant nécessaire pour comprendre et valider ce phénomène.
En conclusion, les gouttes impactant sur des surfaces de Ra 1,2 µm sont
très fortement déstabilisées : l'étalement de la goutte conduit à de très
nombreuses éjections, diminuant ainsi fortement le diamètre des lamelles sur
ces surfaces par rapport aux diamètres des lamelles sur substrat lisse. De
plus, la morphologie de ces lamelles ne ressemble en aucun cas à celle des
micrométriques décrites dans le paragraphe 2.1.3 chapitre 3. Quelle peut être
l'origine de cette diﬀérence de comportement ? La surface sablée présente un
Rz de 9 µm, pour une épaisseur de la lamelle micrométrique d'environ 1 µm,
conduisant à une très forte déstabilisation de la lamelle. Ainsi, le paramètre
critique à prendre en compte serait le Rz et non le Ra : une trop large
disparité entre épaisseur de la lamelle et Rz perturbe l'étalement de la goutte,
conduisant inévitablement à des éjections et des défauts de matière. Dans
le chapitre suivant, une rugosité de surface de Rz inférieur à l'épaisseur de la
lamelle est réalisée par oxydation anodique, de manière à ne pas complètement
déstabiliser la lamelle tout en améliorant son adhérence par rapport à un
substrat poli-miroir. Cette technique permet une bonne reproductibilité des
proﬁls de surface, et des Ra et Rz beaucoup plus ﬁns que par sablage (le
sablage permet d'obtenir des rugosités au minimum de 0,2 µm et l'oxydation
anodique de réaliser des surfaces texturées à des Ra de 0,02 µm).
1.3 Impacts micrométriques sur surface structurée par oxydation
anodique
Le but recherché dans ce paragraphe est de réaliser un état de surface favorisant
l'accroche de la lamelle sur le substrat sans déstabiliser la goutte lors de son étalement.
Pour cela, un dispositif d'oxydation anodique, décrit dans le paragraphe 4.3 chapitre
2, est utilisé pour réaliser des surfaces structurées. L'échantillon est traité dans un
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bain de 2-butoxyethanol avec 9,5% massique d'acide perchlorique pendant 5 min.
L'intensité délivrée par la source de courant est de 250 mA, soit une densité de courant
de 1536 mA.cm−2 (surface de l'échantillon de 10,5*1,55 mm2). La Figure 4.6 présente
la structure de la surface observée par AFM. Les mesures sont réalisées en "tapping"
(pointe oscillant sur la surface). Les scans obtenus subissent un redressement ligne à
ligne par régression polynomiale d'ordre 3. Cette surface présente un Sa de 0,07 µm et
un Sz de 722 nm. Le Sz étant inférieur à l'épaisseur de la lamelle, la goutte devrait être
nettement moins déstabilisée lors de son étalement. La surface présente une alternance
entre des plateaux et des creux, caractérisée par un Rsk = −0, 32 < 0, proﬁl représenté
sur la Figure 1.16.a., correspondant à une asymétrie située au dessus de la ligne moyenne.
Le diamètre des plateaux varie entre 6 et 12 µm, avec un diamètre moyen de 9 µm. Pour
une largeur du creux de 1 µm, cela signiﬁe que l'ensemble plateau et creux mesure en
moyenne 10 µm, soit 15 creux le long du diamètre d'une lamelle de 150 µm. Voyons
maintenant les morphologies des impacts sur ces surfaces pour les deux vitesses de vol.
1.3.1 Impacts de gouttes micrométriques avec une vitesse d'impact de l'ordre
de 150 m/s sur un substrat texturé
La Figure 4.7 montre un impact type sur substrat texturé par oxydation anodique.
La goutte de 38 µm de diamètre, de vitesse à l'impact de 171 m/s, s'étale sous la forme
d'une lamelle circulaire de 132 µm, soit un facteur d'étalement maximum ξmax de 3,5.
L'étalement, uniforme, se termine par la formation de quelques éjections observables sur
la caméra 1 (Figure 4.7.a.). La présence de doigts d'éjection est conﬁrmée sur l'image
MEB (Figure 4.7.c.). Les lamelles obtenues sur ces substrats texturés sont très proches
des lamelles obtenues sur substrat poli-miroir : peu d'éjections, bien circulaires et bien
délimitées.
Voyons maintenant qu'elle est l'inﬂuence de la vitesse d'impact sur ces surfaces.
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a. Scan b. Image 3D
c. Proﬁl de rugosité
Figure 4.6  Surface de nickel texturée par oxydation anodique pendant 5 min à 250 mA
par AFM avec (a) le scan, (b) la représentation 3D sur une aire de 80x80 µm2 et (c) le
proﬁl de rugosité ; Sa= 0,071 µm; Sz= 0,72 µm.
a. Caméra 1 b. caméra 2 c. Image MEB
Figure 4.7  Photographies (a et b) de l'étalement d'une particule de zircone de taille
micrométrique impactant à une vitesse de 171 m/s sur un substrat de nickel texturé par
oxydation anodique et chauﬀé à 350°C pendant 10 min et observation MEB (c) de la
lamelle ; Temps d'exposition de la caméra : 10µs ; Tg : 2800°C.
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1.3.2 Impacts de gouttes micrométriques avec une vitesse d'impact de l'ordre
de 50 m/s sur un substrat texturé
La Figure 4.8 représente les images d'un impact type d'une goutte de 46 µm dont la
vitesse de vol est de 45 m/s sur une surface ayant subi le traitement d'oxydation anodique
décrit précédemment. La photographie de la caméra 1, Figure 4.8.a., montre un impact
circulaire et bien délimité. Il y a très peu d'éjection. L'étalement de cette goutte est donc
très proche de celui observé sur substrat poli-miroir.
a. Caméra 1 b. caméra 2 c. Image MEB
Figure 4.8  Photographies (a et b) de l'étalement d'une particule de zircone de taille
micrométrique impactant à une vitesse de 45 m/s sur un substrat de nickel texturé par
oxydation anodique et chauﬀé à 350°C pendant 10 min et observation MEB (c) de la
lamelle ; Temps d'exposition de la caméra : 10µs ; Tg : 3000°C.
Comme pour les substrats poli-miroir, les lamelles obtenues ne présentent pas de
faïençage. À l'issue de ces observations, nous constatons que la rugosité de cette
texturation de surface ne perturbe pas l'étalement de la goutte. Le paragraphe suivant va
chercher à savoir s'il y a ou non une augmentation potentielle de l'adhérence de la lamelle.
1.3.3 Vers une amélioration potentielle de l'adhérence ?
Pour juger de l'interaction de la zircone liquide lors de l'étalement de la goutte sur
substrat texturé, une observation MEB de la surface donne des informations intéressantes.
La Figure 4.9 montre le relief de la partie centrale de la lamelle pour les deux gammes de
vitesses d'impact, 50 et 150 m/s.
Les deux lamelles, très ﬁnes, épousent parfaitement le relief de la rugosité du substrat :
les zones notées (1) sur la Figure 4.9 ont la même forme et la même taille que les plateaux
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Figure 4.9  Relief de la partie centrale des lamelles résultantes de gouttes impactant à
50 et 150 m/s.
du proﬁl de rugosité. Naturellement, une surface rugueuse présente plus d'aspérités qu'un
poli-miroir, ce qui a pour eﬀet d'augmenter la surface de contact de la lamelle avec le
substrat, augmentant l'adhérence de la lamelle par rapport à un substrat poli-miroir.
Voyons maintenant quel eﬀet a la rugosité de surface sur le comportement à l'étalement
de la goutte.
1.3.4 Interaction lamelle substrat : inﬂuence de la rugosité.
Dans un premier temps, étudions l'inﬂuence de la rugosité et de la vitesse d'impact
sur le facteur d'étalement, Figure 4.10.
Les valeurs du facteur d'étalement à faible vitesse d'impact, de l'ordre de 50 m/s,
sont sensiblement les mêmes pour les deux états de surface. La faible énergie cinétique de
ces particules ne leur permet pas de s'étaler sur une grande surface, que ce soit sur une
surface lisse ou rugueuse, induisant dans les deux cas un facteur d'étalement entre 2 et 3.
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Figure 4.10  Inﬂuence de la vitesse d'impact et de la rugosité sur le facteur d'étalement
maximum ξmax pour les surfaces rugueuses sablée ou texturée.
Dès lors que l'on augmente la vitesse d'impact à des valeurs de l'ordre de 150 m/s, le
diamètre d'étalement augmente signiﬁcativement pour les impacts sur substrats texturés
par oxydation anodique, entre 3,2 et 3,8. Par contre cela ne semble pas être le cas sur
substrat sablé, le facteur d'étalement demeurant entre 2 et 3 pour des vitesses d'impact
de l'ordre de 150 m/s.
Dans le cas du substrat sablé, la forte énergie cinétique de la goutte conduit à des
vitesses d'étalement plus grandes (18 µm/µs à 50 m/s, 61 µm/µs à 150 m/s). Pour un
liquide s'étalant, le relief marqué du substrat se comporte littéralement comme un obstacle
et conduit à de très nombreuses éjections. La forte perte de matière que cela induit
n'entraîne pas d'évolution sensible du facteur d'étalement avec la vitesse d'étalement. Le
relief nettement moins marqué du substrat texturé par oxydation anodique n'aﬀecte pas
autant l'étalement de la goutte et limite fortement les éjections, conduisant à un facteur
d'étalement plus élevé. Comparons maintenant cette évolution avec celle des facteurs
d'étalement mesurés sur substrats poli-miroir, Figure 4.11.
Les surfaces poli-miroir présentent les facteurs d'étalement les plus élevés aux
deux vitesses par rapport aux surfaces sablées et texturées par oxydation anodique.
Comme les aspérités du substrat limitent l'étalement de la goutte, il est logique qu'une
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Figure 4.11  Inﬂuence de la vitesse d'impact et de la rugosité sur le facteur d'étalement
maximum ξmax pour les substrats poli-miroir et rugueux.
surface présentant moins d'aspérités freine moins l'étalement de la goutte. Pour mieux
appréhender l'inﬂuence de la rugosité sur l'étalement, observons la Figure 4.12 montrant
les variations de la vitesse d'étalement avec la rugosité.
Figure 4.12  Inﬂuence de la rugosité du substrat (poli-miroir, texturé, sablé) sur la
vitesse d'étalement de gouttes micrométriques.
La forte énergie cinétique des particules impactant à 150 m/s conduit à une vitesse
d'étalement importante, tout particulièrement sur substrat poli-miroir. Lorsque la rugosité
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augmente, une part importante de l'énergie cinétique est dissipée par interaction visqueuse
entre la goutte et le substrat, la surface d'interaction augmentant avec la rugosité. De
ce fait, l'énergie dédiée à l'étalement de la goutte diminue, réduisant alors la vitesse
d'étalement.
A 50 m/s, la faible vitesse d'étalement des gouttes s'explique naturellement par leur
plus faible énergie cinétique, entraînant une faible vitesse de propagation du front du
liquide. Il est toutefois nécessaire de distinguer deux cas :
 la morphologie des lamelles sur substrats lisses et substrats texturés est peu
diﬀérente : bord large, circulaire avec de possibles éjections et la matière de la
lamelle épouse le relief du substrat. La faible énergie cinétique des gouttes conduit
à un comportement proche pour ces deux substrats, la rugosité du substrat texturé
n'étant pas suﬃsamment importante pour avoir une incidence marquée sur la vitesse
d'étalement.
 les lamelles sur substrats sablés sont très diﬀérentes : fortement déchiquetées (mais
moins déchiquetées qu'à 150 m/s sur le même substrat), nombreuses éjections.
Toutefois, la vitesse d'étalement du liquide formant ces lamelles ne diﬀère pas pour
les autres états de surface (à 50 m/s). L'hypothèse avancée précédemment pour
justiﬁer la présence de porosités au niveau des lamelles à 50 m/s peut expliquer ce
comportement : la faible énergie cinétique de ces gouttes n'est pas suﬃsante pour
que le liquide puisse pénétrer dans le relief de la rugosité des substrats rugueux.
Lorsque la couche de liquide est épaisse, notamment dans la zone d'impact et en
périphérie proche, le liquide recouvre les aspérités en creux sans les combler. Au
cours de l'étalement, la couche de liquide s'aﬃne jusqu'à ce qu'elle soit très ﬁne et
déstabilisée par les adsorbats/condensats vaporisés, conduisant alors à la formation
d'éjections.
La rugosité ne semble pas aﬀecter fortement la vitesse d'étalement des gouttes
impactant à 50 m/s : la vitesse d'étalement varie peu, entre 16 et 22 µm/µs selon l'état de
surface. A contrario, la vitesse d'étalement des gouttes impactant à 150 m/s est fortement
aﬀectée par la rugosité : la vitesse diminue très fortement avec la rugosité, passant de
90 µm/µs pour les surfaces polies-miroir à 20 µm/µs pour les surfaces sablées. De plus,
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les gouttes aux deux vitesses d'impact, 50 et 150 m/s, voient leur vitesse d'étalement
converger vers une valeur de 20 µm/µs lorsque la rugosité augmente.
Deux conclusions s'imposent à la vue de ces résultats :
 les impacts à 50 m/s semblent être peu aﬀectés par la rugosité,
 bien que le comportement à l'étalement de gouttes sur substrats sablés
diﬀère de celui de gouttes sur substrats poli-miroir, le paramètre clef
pilotant l'étalement est le même : l'énergie cinétique de la goutte lors de
son impact.
A deux reprises dans les paragraphes précédents a été évoquée la pénétration ou
la non pénétration du liquide dans les porosités. Quelques observations MEB sur des
Figures 4.2.c. et 4.4.c. nous donnent des éléments de compréhension : les lamelles à
"150 m/s" sont plus poreuses que les lamelles à "50 m/s". La plus faible énergie des
gouttes à 50 m/s lors de l'impact est à l'origine d'une mise sous pression des gaz dans
les cavités bien moindre que pour les gouttes impactant à 150 m/s. Le gaz piégé sous les
gouttes lancées à 150 m/s est plus fortement comprimé que dans le second cas, conduisant
ces vapeurs à s'évacuer à travers le liquide non ﬁgé. Les lamelles à 50 m/s sur substrat
sablé de Ra 1,2 µm devraient présenter alors une interface moins adhérente. Le chapitre
5 vériﬁera cette hypothèse par une observation des interfaces.
1.3.5 Conclusions
L'observation d'impacts micrométriques sur substrats rugueux sablés montre qu'un
proﬁl de rugosité avec un Rt nettement plus élevé (≈ 9 µm) que l'épaisseur de la lamelle
(≈ 1 µm) perturbe complètement l'étalement, conduisant à de très nombreuses éjections
et à une forte diminution du facteur d'étalement par rapport aux substrats lisses. Ce
phénomène est d'autant plus important que la vitesse de la particule augmente. Cela
nous a conduit à observer l'impact de gouttes sur des substrats texturés par oxydation
anodique dont le Rz est inférieur à l'épaisseur de la lamelle. La déstabilisation de la goutte
est alors nettement moins marquée, avec quelques éjections. La rugosité du substrat est
perceptible sur la surface de la lamelle, traduisant une bonne interaction entre le liquide
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et la rugosité lors de l'étalement. De plus, la vitesse d'étalement des gouttes impactant
à 150 m/s diminue notablement avec l'augmentation du Ra du substrat alors qu'il y a
peu d'inﬂuence de la rugosité sur la vitesse d'étalement pour les impacts à 50 m/s. Ces
observations conduisent à considérer l'énergie cinétique de la goutte à l'impact comme le
paramètre critique pilotant l'étalement.
Les interactions de gouttes micrométriques ayant été observées, étudions l'inﬂuence
de la rugosité sur les impacts sub-micrométriques.
2 Inﬂuence de la rugosité du substrat pour des impacts
de gouttes sub-micrométriques produites par SPS
Les conditions de réalisation de ces impacts sont les suivantes : la poudre est de
la zircone yttriée de 0,7 µm et est mise en suspension dans de l'éthanol, titrant à
1% massique. La distance de tir est de 30 mm et la vitesse de translation devant le
substrat est de 1 m/s. La torche de type F4 est utilisée avec un mélange argon/hélium
(respectivement 40/20 L/min) à 700 A. Les substrats de nickel sont préchauﬀés jusqu'à
350°C sur un support ﬁxe de cuivre équipé de deux résistances chauﬀantes pendant 10
minutes. Les lamelles sont déposées au cours d'une passe par translation de la torche
devant la surface des substrats. De plus, notons que les échantillons observés dans cette
partie sont tous réalisés lors d'un même tir. Cela permet de donner des informations sur
la densité de lamelles obtenues pour les diﬀérents états de surface des substrats.
Cette partie s'intéresse particulièrement à la morphologie des lamelles sub-
micrométriques obtenues par SPS sur des substrats, rugueux sablés ou texturés par
oxydation anodique.
2.1 Impacts sur substrats de nickel sablés avec un Ra de 0,2 µm
Tout d'abord, l'étalement de lamelles sub-micrométriques sur une surface présentant
un Rz supérieur à l'épaisseur de la lamelle est étudié. En eﬀet, nous avons montré
dans la partie précédente que l'étalement d'une goutte micrométriques était très aﬀecté
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par la rugosité du substrat lorsque le Rt de ce dernier était supérieur à celui de la
lamelle. Vériﬁons tout d'abord qu'il en est de même pour les impacts sub-micrométriques.
L'épaisseur de ces lamelles est en moyenne de 200 nm (isolée par FIB et observation de
l'interface [69]). Le substrat de nickel est sablé avec des grains d'alumine dont la taille
varie entre 20 et 45 µm (Cf. paragraphe 4.2 du chapitre 2) pour un Ra de 0,2 µm et un Rz
de 1,5 µm. Cette rugosité a été sélectionnée à partir des travaux de thèse de Joulia [10]
qui s'est intéressé à l'inﬂuence de la rugosité sur la qualité du dépôt résultant. Observons
sur la Figure 4.13 les impacts types sur ce substrat.
a. b.
Figure 4.13  Observations MEB-FEG de la morphologie de lamelles sub-micrométriques
obtenues par SPS sur un substrat de nickel sablé avec un Ra de 0,2 µm; a) lamelle de 6
µm de diamètre et b) de 1 µm.
Deux impacts "types" peuvent être distingués sur cette surface :
 des lamelles avec un fort diamètre, environ 6 µm sur la Figure 4.13.a., bien étalées
et faïencées. Il n'est pas possible de dire si ces lamelles sont peu aﬀectées par la
rugosité ou si elles s'étalent sur des "plateaux" de rugosité.
 des lamelles peu étalées et plus petites de 1 µm dans le cas présent (Figure 4.13.b.) le
cas le plus fréquent. La rugosité du substrat semble complètement brider l'étalement
du liquide de la goutte : lorsque la goutte tombe dans les creux de la rugosité, elle
n'a pas suﬃsamment d'énergie pour s'étaler et reste donc sous forme d'une lamelle
faiblement étalée pour minimiser son énergie.
Dans le cas des petites lamelles, le dépôt se construit par comblement des creux de la
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surface. L'accumulation de ces lamelles non étalées dans les creux du relief pourraient être
à l'origine de la croissance de défauts d'empilement observés dans le chapitre 1 Figure 1.10.
En conclusion, cette rugosité n'aﬀecte pas de la même façon l'étalement des
gouttes sub-micrométriques et celui des impacts micrométriques sur substrats
rugueux : là où les lamelles micrométriques à 150 m/s étaient complètement
déstabilisées avec de nombreuses éjections, les impacts sub-micrométriques
sont au contraire, bridés dans leur étalement. Ce phénomène pourrait être
responsable du phénomène de croissance des défauts d'empilement des
lamelles, illustrée dans le chapitre bibliographique par la Figure 1.10.
Il devient donc primordial de favoriser l'étalement des gouttes pour éviter ce
phénomène. La Figure 4.14 schématise les diﬀérentes possibilités d'état de surface à notre
disposition pour améliorer l'étalement :
Figure 4.14  Représentation théorique des diﬀérents états de surface des substrats et
du nappage de la surface par la goutte en fonction du Rz et de l'épaisseur de la lamelle
el.
Dans le cas Rz > el, si les pics sont beaucoup plus grands que la taille de la goutte,
alors la goutte s'écrase dans les rugosités et présente un étalement bridé, cas décrit
précédemment sur substrat sablé (

	1 sur la Figure 4.14). On peut aussi envisager une
rugosité présentant un Rz supérieur à l'épaisseur de la lamelle, mais avec un nombre de
pics bien plus important sous la goutte (

	2 sur la Figure 4.14). Toutefois, nous n'avons pas
réussi à élaborer une telle surface. Il reste donc le cas Rz < el, cas favorable à l'étalement
174
Inﬂuence de la rugosité du substrat pour des impacts de gouttes sub-micrométriques
produites par SPS
des gouttes micrométriques. Nous allons pour cela jouer sur le nombre de pics sous la
goutte : 1 pic et plusieurs pics, respectivement

	3 et 
	4 sur la Figure 4.14. L'oxydation
anodique permettant d'élaborer des états de surface complexes et reproductibles, c'est
cette méthode qui a été retenue pour texturer les substrats.
2.2 Impacts sur surface texturée par oxydation anodique
Le but est de déterminer quel proﬁl est favorable à l'étalement des gouttes : il est
entendu que le substrat doit présenter un Rz inférieur à l'épaisseur de la lamelle, toutefois,
il est nécessaire de déterminer si le nombre de pics sous la lamelle joue un rôle dans
l'étalement. Pour ce faire, diﬀérents états de surface ont été réalisés.
2.2.1 Rugosité multi-échelle
L'oxydation anodique de l'échantillon est réalisée à 500 mA pendant 5 min dans les
conditions décrites dans le paragraphe 4.3 du chapitre 2. La densité de courant est de
700 mA.cm−2. L'échantillon est poli au P600 avant d'être traité par électrochimie. La
Figure 4.15 présente l'état de surface de ce substrat.
Figure 4.15  Proﬁl de rugosité d'un substrat de nickel texturé par oxydation anodique
à 500 mA pendant 5 min ; Sa =15,9 nm ; Sz=222 nm.
Cette topographie de surface présente deux zones distinctes :
 une zone de plateau où le Rz est faible (≈ 25 nm) et la distance pic à pic est bien
inférieure à la taille (≈ 0,1 µm).
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 des zones où la distance pic à pic est de l'ordre de la taille de la goutte, avec un
Rz = 150 nm toujours inférieur à l'épaisseur de la lamelle (200 nm).
La Figure 4.16 présente le résultat des impacts sur cette surface :
a. b.
Figure 4.16  Impacts sub-micrométriques (SPS) sur un substrat de nickel traité par
oxydation anodique ; a) surface du substrat présentant une majorité de zones de plateaux
b) surface du substrat présentant une large zone de pics.
Sur la Figure 4.16.a., les lamelles sont localisées majoritairement sur les zones de
plateaux. Sur cette image, la surface des zones de pics représente 25% de la surface totale
contre 75% pour la surface des plateaux ; la densité de lamelles est, dans le premier
cas, d'environ 4,1 lamelles par 100 µm2, et 1,5 lamelles par 100 µm2 dans la zone de
pics. La surface des zones de plateaux étant nettement plus importante, la probabilité
qu'une lamelle impacte sur cette dernière est logiquement plus grande. La Figure 4.16.b.
présente maintenant un secteur du substrat composé à 97% d'une zone de pics. Seules
7 lamelles sont observées, dont une sur les 3% de zone de plateaux, soit une densité de
2 lamelles par 100 µm2 dans les zones de pics. Le diamètre d'étalement des lamelles dans
les zones de plateaux présentant plusieurs pics sous la lamelle est de 0,90 µm contre
1,24 µm dans les zones de pics (présentant un seul pic sous la lamelle). À la lecture des
résultats ainsi présentés, on serait tenté de conclure que la diminution du nombre de pics
sous la goutte favorise l'étalement, puisque le facteur d'étalement augmente. Pourtant les
zones de plateaux sont bien plus favorables à l'étalement que les zones de pics : comme
il y a beaucoup plus de petites lamelles sur les premières zones que sur les secondes, ces
lamelles contribuent à diminuer le diamètre moyen de la zone de plateaux et à augmenter
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celui de la zone de pics.
En conclusion, la zone de plateaux est plus favorable à l'étalement que la
zone de pics. On peut supposer que lorsque la goutte s'étale sur un pic trop
large, elle est déstabilisée : les gouttes les plus larges ne sont pas aﬀectées par
cette rugosité, ni les gouttes qui tombent dans un creux. Toutefois, les gouttes
tombant sur le pics sont dispersées. A contrario, les gouttes qui tombent
sur plusieurs pics, comme c'est le cas dans les zones de plateaux, s'étalent
sans problème, y compris les plus petites. Un phénomène de distribution de
la pression de la goutte sur plusieurs pics pourrait limiter la déstabilisation.
Notons toutefois que le Rz de la zone de plateaux (≈ 25 nm) est plus faible
que celui de la zone de pics (≈ 150 nm).
Pour vériﬁer que l'amélioration de l'étalement n'est pas liée à la diminution du Rz mais
bien à l'augmentation du nombre de pics sous la goutte, une surface particulière avec un
proﬁl sinusoïdal et un Rz autour de 150 nm est réalisée par oxydation anodique. Il est
toutefois nécessaire pour réaliser cet état de surface très spéciﬁque d'utiliser de l'acier
304L ou 316L.
2.2.2 Texturation en "nids d'abeille"
Les rugosités texturées ci-après font l'objet de l'étude des travaux de Martin [78]
et Vignal [79], portant respectivement sur la texturation de l'acier 304L et 316L. Ces
texturations sont réalisées par oxydation anodique. Pour ce faire, des échantillons de
304L sont poli-miroir (P600,P1000, P2500, P4000 puis ﬁnition à la silice colloïdale
0,05 µm), nettoyés par ultrasons dans l'acétone puis l'éthanol, pour être enﬁn traités
par oxydation anodique pendant 20 min à 255 mA, selon le protocole décrit dans le
paragraphe 4.3 du chapitre 2 (protocole expérimental). La densité de courant est de
40 mA.cm−2. La Figure 4.17 décrit la morphologie de ces substrats. La nature du substrat
est diﬀérente (conductivité thermique du nickel et de l'acier 304L respectivement de 90,9
et 16,3 W.m−1.K−1) ainsi que la chimie de surface. Cependant l'inﬂuence de la rugosité
du substrat est prépondérante au regard des temps de refroidissement extrêmement brefs
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d'une lamelle (< 1 µs pour les impacts micrométriques à 150 m/s). De ce fait, il parait
peu probable que la chimie de surface ou la diﬀérence de conductivité thermique aﬀecte la
vitesse d'étalement et de refroidissement au point d'aﬀecter la morphologie de la lamelle.
Toutefois, il est fait état de l'inﬂuence de l'oxydation d'un substrat lisse de 316L préchauﬀé
à 450°C sur l'adhérence d'une lamelle micrométrique de zircone. Eﬀectivement, la diﬀusion
de Zr à travers la couche d'oxyde superﬁcielle du substrat riche en Fe et Cr et d'épaisseur
20 nm améliorerait cette adhérence [97].
a. Scan b. Image 3D
c. Proﬁl de rugosité
Figure 4.17  Mesure AFM avec (a) scan, (b) la représentation 3D de la surface sur une
aire de 5x5 mm2 et (c) (c) le proﬁl de rugosité d'une surface d'acier 304L texturée par
oxydation anodique pendant 5 min à 250 mA. Sa = 16,9 nm ; Sz= 120 nm.
Le procédé d'oxydation anodique avec l'acier 304L et 316L permet de réaliser des
surfaces texturées polygonales (Figures 4.17.a. et 4.17.b.), en "nids d'abeille", présentant
par ailleurs une bonne périodicité (Figure 4.17.c.). La distance entre deux pics de
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cette géométrie de surface est inférieure à celle de la texturation précédente, passant
respectivement de 1 ± 0,5 µm à 380 ± 26 nm, le nombre de pics sous une goutte de
0,7 µm variant alors entre 2 et 3. L'amplitude des proﬁls sur l'ensemble de la surface
Sz, vaut 120 nm, valeur identique à la rugosité à l'échelle de la goutte pour la rugosité
"à multi-échelle" décrite précédemment. Toutefois, la présente morphologie de surface
ne présente pas cette double rugosité, des proﬁls AFM réalisés sur 10x10 µm2 montrent
une bonne homogénéité de la hauteur du proﬁl. Voyons maintenant les impacts sur ces
surfaces.
a. b.
Figure 4.18  Images MEB-FEG en LEI (Lower Secondary Electron Image) de lamelles
sub-micrométriques obtenues par SPS sur un substrat d'acier 304L texturé par oxydation
anodique à 255 mA pendant 20 min ; Préchauﬀage à 350°C pendant 10 min à 350°C.
La Figure 4.18 montre deux images MEB (a) et (b) présentant deux tailles de lamelle,
le diamètre mesurant respectivement 1,45 et 2,75 µm. Cette variation est courante et a déjà
été observé pour les impacts sur substrats poli-miroir (Figure 3.32) et sablés (Figure 4.13).
La variation de la taille des lamelles en SPS est due :
 à la distribution initiale des grains (Chapitre 2, Figure 2.14)
 à l'agglomération des grains, entraînant des tailles de gouttes plus importantes et
donc des lamelles plus larges.
 à l'inﬂuence de la vitesse des gouttes. L'augmentation de la vitesse devrait accroître
le diamètre d'étalement. Toutefois, ceci ne peut être vériﬁé que par l'isolement et
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l'identiﬁcation d'une goutte corrélée à l'observation de la lamelle associée, comme
cela est fait sur le banc d'impact micrométrique.
Seules des mesures d'impacts individuels telles que celles réalisées pour les particules
microniques pourront étayer l'inﬂuence des diﬀérents paramètres.
Les deux lamelles de la Figure 4.18 suivent le relief de la rugosité. L'image 4.18.b.
présente quelques éjections, suggérant que la vitesse d'impact de la goutte associée devait
être plus importante que pour la lamelle (a), sans éjection. De plus, la lamelle (a) ne
présente aucune craquelure liée aux contraintes thermiques entre le substrat et la lamelle
lors du refroidissement de cette dernière, contrairement à la lamelle (b). Il semble donc
qu'il y ait un diamètre minimum de la lamelle favorisant la formation de ces craquelures.
La matière liquide semble épouser la rugosité du substrat lors de l'étalement de la goutte.
Cependant, le mode LEI (Lower secondary Electron Image) du MEB-FEG "écrase" le
relief et fausse la profondeur de champ. La lamelle de la Figure 4.18.b. a été observée en
SEI (Second Electron Image), ce mode permet de faire ressortir les variations de hauteur
de la surface, Figure 4.19.
a. LEI b. SEI
Figure 4.19  Comparaison des images MEB-FEG(a) en mode LEI et (b) SEI d'une
même lamelle.
Le contraste de gris observé sur la Figure 4.19.b. traduit les variations de hauteur
du relief, les zones claires correspondant aux pics, les zones sombres aux creux. Les
zones sombres sur l'image 4.19.b. correspondent clairement aux creux de la rugosité. La
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comparaison avec l'image 4.19.a. conﬁrme bien que cette variation de contraste n'est
pas liée à un défaut de matière de la lamelle mais bien à une variation de hauteur
(carré rouge sur les deux images (a) et (b) de la Figure 4.19). Cela conﬁrme donc
que la goutte vient napper le relief du substrat sans que la rugosité ne perturbe le
ﬁlm (pas de déchirement de la partie intermédiaire du ﬁlm liquide, pas d'éjections
sauf pour les plus grosses, contrairement aux impacts sur substrats sablés). Ces
observations conﬁrment que l'augmentation du nombre de pics sous la goutte favorise
l'étalement de la lamelle : entre la zone de pics du substrat de nickel traité par oxydation
anodique (Figure 4.16.b.) et la morphologie en "nids d'abeille", seul le nombre de pics
sous la lamelle varie, le Rz étant du même ordre (≈ 150 nm). La distribution de la
pression de la goutte sur plusieurs points pourraient limiter la déstabilisation de la goutte.
De plus, un phénomène de recul de la matière est observable en partie périphérique.
Celui-ci, notable sur l'image MEB 4.19, est plus ﬂagrant sur la Figure 4.20.
Figure 4.20  Visualisation du recul de la zircone en partie périphérique sur les impacts
sub-micrométriques impactant sur une texturation en "nids d'abeille".
Il apparaît sur la zone notée 1 de la Figure 4.20 que de la zircone est étalée tout
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autour des sommets de la rugosité. La matière n'a pas pu s'étaler ainsi sans rentrer dans
la vallée de la rugosité. La goutte s'étale sur la surface en un ﬁn ﬁlm de matière. Lorsque
celui-ci devient trop ﬁn, il se rompt. La matière est alors instable, déstabilisée par la
rupture du ﬁlm, et recule vers les bords de la rugosité pour minimiser son énergie de
surface.
Comme nous l'avons vu dans ces dernières parties, la rugosité du substrat
aﬀecte fortement l'étalement de la goutte. Il est logique de constater que
la diminution du Ra (ou Sa) et du Rz (ou Sz) diminue le phénomène de
déstabilisation de la goutte lors de l'étalement. Nous conﬁrmons de plus que
l'augmentation du nombre de pics sous la goutte favorise l'étalement de la
lamelle.
Voyons maintenant de manière plus globale l'inﬂuence de l'état de surface sur la densité
et le diamètre des lamelles.
2.3 Inﬂuence de la rugosité du substrat sur la taille et le nombre
de lamelles en surface du substrat (SPS).
Comme nous l'avons dit, la collecte de lamelles à partir de gouttes sub-micrométriques
sur les trois substrats diﬀérents (substrats poli-miroir, sablés à 0,2 µm, et "nids d'abeille")
a été réalisée sur le même tir, donc dans les mêmes conditions. Le substrat de nickel
texturé par oxydation anodique a été écarté, car il présente plusieurs proﬁls de surface
selon les zones et la mesure des diamètres n'aurait aucun sens. Dans le paragraphe 2.2.1
de ce chapitre, la densité de lamelles varie selon la zone où impacte la goutte. Voyons
maintenant quelle est l'inﬂuence de l'état de surface sur cette densité, Figure 4.21 :
La densité de lamelle diminue clairement avec la rugosité du substrat (observée dans
le cas présent à travers le Rz, notons de plus que les tendances sont identiques pour le Ra).
Du fait que les échantillons ont été faits dans les mêmes conditions, le nombre d'impacts
par unité de surface est considéré comme constant. Cela implique deux possibilités :
 l'augmentation de la rugosité du substrat conduit à une perte de matière due à la
fragmentation de certaines gouttes en des gouttes très petites, diﬃciles à prendre
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Figure 4.21  Variation de la densité de lamelles, exprimée en lamelles par 100 µm2 en
fonction de l'état de surface du substrat, traduit par le Rz.
en compte.
 les gouttes ne s'étalent pas sur la surface et rebondissent.
Le mécanisme le plus probable est la fragmentation de la goutte. De plus, quelles sont
les particules qui se fragmenteraient ? Pour le savoir, observons l'évolution du diamètre
d'étalement moyen des lamelles sub-micrométriques en fonction de l'état de surface du
substrat. Cependant la considération du diamètre seul est insuﬃsante : rappelons en eﬀet
que la poudre utilisée présente un d50=0,7 µm, avec une distribution de la granulométrie
s'étendant de 0,1 à 1,2 µm (section 3.3 du chapitre 2, Figure 2.14). Ainsi, de manière à
tenir compte des lamelles provenant de l'étalement de gouttes avec un diamètre supérieur
à 0,7 µm, l'évolution du diamètre d'étalement en fonction de la rugosité (Rz) est mise
en parallèle avec le pourcentage de lamelles de diamètre supérieur au diamètre moyen
des gouttes, 0,7 µm (Figure 4.22). Notons que pour des raisons de lisibilité, l'écart type
du diamètre moyen d'étalement n'est pas ajouté sur le graphique et est de l'ordre de
± 0,5 µm.
La Figure 4.22 suggère que le diamètre d'étalement sur substrat poli-miroir est inférieur
au diamètre d'étalement sur substrat rugueux. Ceci est illogique, puisque l'augmentation
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Figure 4.22  Évolution du diamètre d'étalement moyen de lamelles sub-micrométriques
et de la proportion de lamelles dont le diamètre est supérieur à 0,7 µm en fonction de
l'état de surface du substrat, traduit par le Rz ; Écart type sur le diamètre d'étalement :
± 0,5 µm.
de la rugosité devrait favoriser le frottement de la matière sur la surface et donc diminuer
le diamètre d'étalement. Cela prend du sens si le pourcentage de lamelles supérieures à
0,7 µm est considéré : de l'ordre de 53% sur substrat poli-miroir, l'augmentation de la
rugosité accroît ce pourcentage à 86% pour les substrats en "nids d'abeille" et 67% sur
substrat sablé. Cela implique que l'augmentation de la rugosité diminue la proportion
de petites lamelles sur la surface, les plus petites gouttes ne pouvant probablement pas
s'étaler, se fragmentant lorsqu'elle tombe sur un pic, et seules les plus grandes peuvent
s'étaler. Étonnamment, la topographie en "nids d'abeille" semble favoriser l'accrochage
des plus grosses gouttes, avec un diamètre moyen d'étalement très élevé (1,42 µm contre
1,1 µm sur substrat poli-miroir et 0,89 µm sur substrat sablé) et un pourcentage de petites
lamelles très faible (24%). Au contraire, les plus petites gouttes ne sont pas perturbées sur
un substrat poli-miroir, ces dernières s'étalant sans problème sur la surface, contribuant
alors à la diminution du diamètre moyen d'étalement. Quand au substrat rugueux, il
présente un facteur d'étalement faible car les gouttes, freinées par la rugosité, s'étalent
peu et les plus petites particules sont perturbées par la rugosité,se fragmentant au lieu de
s'étaler.
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3 Conclusions
Dans cette partie, nous avons vu que lorsque Rz est supérieur à l'épaisseur de
la lamelle, les plus grosses gouttes couvrent la surface et les plus petites particules,
majoritaires, se retrouvent emprisonnées dans les creux sans pouvoir s'étaler. La
diminution du Rz à une valeur inférieure à l'épaisseur de la lamelle conduit à une
amélioration de l'étalement, celui-ci n'étant plus bridé. Toutefois, l'augmentation du
nombre de pics sous la lamelle semble favoriser nettement l'étalement des gouttes. Ceci
est attribué à une répartition de la pression d'impact de la goutte sur plusieurs pics
contribuant à la stabiliser. Enﬁn, l'augmentation de la rugosité s'accompagne, d'une
part, de la diminution de la densité de lamelle, et d'autre part, d'une augmentation
du diamètre d'étalement. Cette dernière augmentation n'est pas due au fait que la
rugosité favorise l'étalement, illogique, mais plutôt liée à la fragmentation des plus
petites particules. Ainsi, le substrat poli-miroir ne perturbant pas l'étalement des petites
gouttes, le diamètre moyen est fortement diminué.
L'étalement de gouttes a été observé sur diﬀérents états de surface au cours de ces
deux chapitres. Le chapitre suivant s'intéresse dans un premier temps à l'interface des
lamelles micrométriques sur substrats lisses et sablés en fonction de la vitesse d'impact
de la particule. Dans un second temps, nous allons chercher à mesurer l'adhérence de
lamelles micrométriques (LASAT) et sub-micrométriques (nano-scratch). Puis des dépôts
SPS seront réalisés sur les diﬀérentes rugosités de substrat élaborés au cours du chapitre
4 dont on qualiﬁera l'adhérence par des essais de traction.
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CHAPITRE 5
INTERFACES ET ADHÉRENCES
Dans le chapitre 3, il a été montré que la vitesse d'impact d'une goutte avait une forte
inﬂuence sur la morphologie de la lamelle résultante. Une diminution de cette vitesse
entraîne une diminution de l'énergie cinétique de la goutte, inﬂuant notablement sur
le frottement du liquide sur le substrat. Cela implique une diminution de la vitesse de
refroidissement de la lamelle, conditionnant fortement la taille des grains colonnaires de
zircone entre le bord et le centre des lamelles pour les impacts à 50 m/s (Figure 3.23
du chapitre 3). De plus, il ressort du chapitre 4 que la rugosité peut perturber fortement
l'étalement des gouttes, sub-micrométriques ou micrométriques. Pour ces dernières, la
présence de porosités ouvertes dans les lamelles à 150 m/s, absents à 50 m/s, a
rendu évidente la nécessité de visualiser les interfaces pour comprendre les mécanismes
d'étalement sur les substrats sablés. Dans ce chapitre, nous nous proposons d'explorer
les interfaces des lamelles micrométriques sur des substrats poli-miroir dans un premier
temps, puis sur des substrats sablés dans un second temps. Ce développement amène
naturellement à s'interroger sur l'adhérence de ces lamelles et sur l'adhérence intégrée
sur l'ensemble du substrat. Cela constitue la ﬁn de ce chapitre : à l'échelle micrométrique,
l'adhérence des lamelles est évaluée par LASAT. À l'échelle sub-micrométrique, l'inﬂuence
des diﬀérents états de surface discutée dans le chapitre 4 sera appréciée par des essais de
traction de dépôts réalisés par SPS.
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1 Interface lamelle/substrat
Les interfaces visualisées sont celles des lamelles décrites dans la partie 2 chapitre 3.
Dans un premier temps, nous allons nous intéresser aux lamelles résultant de l'impact
d'une goutte avec une vitesse à 150 m/s (chapitre 3, section 2.1), puis à celles obtenues à
50 m/s ( chapitre 3, section 2.2).
1.1 Interfaces lamelle/substrat résultant de l'impact de gouttes
micrométriques de zircone sur substrats poli-miroir
L'interface des lamelles résultant de l'impact de gouttes micrométriques à une vitesse
de 150 m/s a été révélée et examinée par la méthode du polissage "micro-interfacial",
décrite dans le paragraphe 5.1. Cependant, cette méthode pourrait être à l'origine de la
formation ou de la relaxation de contraintes dans la lamelle, ﬁssurant alors l'interface.
Pour s'assurer que ce procédé ne génère pas de nouvelles ﬁssurations, les interfaces des
lamelles sur poli-miroir à 50 et 150 m/s seront comparées à celles préparées par FIB.
1.1.1 Vitesse de vol de 150 m/s
1.1.1.1 Polissage micro-interfaciale
Observons sur la Figure 5.1 une lamelle de zircone obtenue avec une goutte dont la
vitesse de vol est de 154 m/s, impactant sur un substrat de nickel préchauﬀé pendant
10 min à 250°C. L'image 5.1.a. est une vue en coupe sur laquelle trois partie se distinguent :
la partie supérieure, sombre, est la résine. La partie inférieure, plus claire, est le substrat
de nickel. La partie intermédiaire, la plus claire, est la lamelle de zircone. Trois zones
majeures ressortent de l'observation des interfaces des lamelles circulaires :
 zone A : le bord est souvent moins adhèrent que le reste de la lamelle. L'image 5.1.b.
est un grossissement de ce dernier. Il apparaît sur cette image d'une part une zone
de décohésion de la lamelle, notée (1), où la résine s'est inﬁltrée entre le nickel et
la lamelle et d'autre part, des morceaux de zircone qui semblent être déposés sur la
lamelle d'origine, notés (2). En eﬀet, la lamelle présente des zones peu adhérentes
((4) de l'image 5.1.e.), et la résine liquide et visqueuse, a pu déplacer des écailles de
zircone, avant de polymériser, les déposant ainsi ça et là sur la lamelle.
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 zone B : la partie intermédiaire et centrale de la lamelle est plus uniforme et d'une
épaisseur de 1,4 ±0, 2µm (Figure 5.1.c.). S'il y a quelques zones peu adhérentes,
la cohésion de la lamelle avec le substrat semble meilleure que sur les bords.
Toutefois, notons que l'adhérence globale de la lamelle pour un substrat préchauﬀé
à 250°C n'est pas très bonne. Les fractures verticales, notées (3), correspondent au
faïençage de la lamelle et sont dues au relâchement des contraintes. Ces fractures
sont également visibles sur le bord, mais apparaissent mieux dans cette zone.
 zone C : de très fortes décohésions sont observées (image 5.1.d.) et peuvent être dues
à l'arrachement d'une écaille. La résine enrobant bien la lamelle, ces arrachements ne
sont pas dus au polissage mécanique. Ces zones ne sont pas spéciﬁquement localisées
dans la partie centrale, comme c'est ici le cas, mais peuvent aussi être observées entre
le bord et le centre.
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Comparons maintenant cette lamelle, obtenue sur un substrat de nickel préchauﬀé
à 250°C, à celle obtenue pour un substrat préchauﬀé à 350°C. La lamelle obtenue sur
ce substrat, Figure 5.2.d., est, comme nous l'avons vu précédemment, beaucoup plus
adhérente que la précédente :
 zone A : le bord de la lamelle, là encore, n'est pas très adhérent. L'image 5.2.b.
montre en (1) que la lamelle se décolle et présente une mauvaise adhérence au
substrat (2).
 zone B : la partie intermédiaire et centrale de la lamelle, image 5.2.c., où l'on peut
observer une bonne cohésion entre la lamelle et le substrat (3). L'épaisseur de la
lamelle est d'environ 1,0 ± 0,1 µm. On remarque en (4), dans la zone d'étalement,
un eﬀet de marche probablement du à une profonde rayure du substrat à cet endroit
dans la zone d'étalement. La zircone fondue s'adapte parfaitement au relief de la
surface et épouse la forme de cette rayure, créant ainsi une diﬀérence de niveau entre
le fond de la rayure et le reste de la surface du substrat.
On remarque ﬁnalement que les zones de fortes perturbations, comme celles observées
sur la Figure 5.1.d. ont disparu. En eﬀet, les lamelles sur substrat préchauﬀé à 350°C
semblent alors plus adhérentes.
En conclusion, l'interface de lamelles résultant des impacts à 150 m/s
a bien été observée sur des échantillons préparés par polissage micro-
interfacial. Les bords sont moins adhérents que la partie centrale de la lamelle
(phénomène déjà largement observé dans le chapitre 3). La zircone épouse
parfaitement les aspérités du substrat (rayures, trous ...). Globalement,
l'interface lamelle/substrat est plus cohésive pour des températures de
préchauﬀage du substrat plus élevées.
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L'interface étant continue tout le long de la coupe, sans rupture de matière, le polissage
ne semble pas arracher d'écaille de la lamelle. Toutefois, il n'est pas exclu que cette
méthode de préparation soumette la lamelle à des contraintes induisant de nouvelles
fractures. Pour le vériﬁer, des échantillons ont été préparés par FIB.
1.1.1.2 Découpe de l'interface par FIB : avantages et inconvénients du
polissage micro-interfacial.
Une couche de platine est placée sur la surface de la lamelle pour limiter les contraintes
que peuvent subir les lamelles lors du traitement par faisceau d'ions. Celui-ci est encapsulé
dans un polymère qui est déposé sur la zone à revêtir de platine, puis fondu avec le faisceau
d'ions du FIB. Le centre et le bord de la lamelle sont observés sur la Figure 5.3.
Figure 5.3  Observation FIB de l'interface d'une lamelle résultant de l'impact d'une
goutte à 150 m/s, dans la zone centrale et périphérique ; angle de 52° par rapport à
l'horizontale.
Des endommagements du substrat peuvent être remarqués tout le long de l'interface
au bord et au centre de la lamelle : au niveau des ﬁssures ((1) de la Figure 5.3), il y a
nécessairement un défaut de matière dans la lamelle. Lors du bombardement ionique, les
ions ablatent la surface uniformément. Ainsi, dans les zones de craquelures, le faisceau
d'ions n'est pas atténué et atteint le substrat qui est plus fortement ablaté que dans les
zones recouvertes de zircone.
On remarque un contraste selon l'orientation des grains du substrat ((2) de la
Figure 5.3) et de la lamelle lorsque l'échantillon est bombardé par un faisceau d'ions
primaires. Ce phénomène, particulièrement évident en imagerie par des ions secondaires
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est majoritairement dû au rendement en ions pouvant varier de plusieurs grandeurs
suivant les diﬀérentes phases chimiques [98]. Quand un échantillon polycristallin est
observé en imagerie ionique ou électronique secondaire, le rendement en particules
secondaires (électrons ou ions) varie en fonction de chaque grain, dépendant de
l'orientation cristallographique des grains par rapport au faisceau incident. Les grains
présentant une très forte orientation cristallographique apparaissent sombres, alors que
les grains dont l'orientation cristallographiques est moins marquée sont plus clairs.
Ceci est du à l'alignement, ou non, des distances inter-réticulaires dans la matière et la
probabilité de collision des ions primaires dans la matière.
Ainsi, sous l'interface le substrat de nickel présente une couche d'épaisseur moyenne
de 450 ± 105 nm sur laquelle une variation importante des teintes de gris est observée,
traduisant une forte variation de l'orientation cristallographique des grains. Ce phénomène
n'est pas engendré par l'impact de la lamelle car il est observé sous et en dehors de la
lamelle (respectivement (2) et (3) de la Figure 5.3). Il est attribué aux contraintes que
subit le substrat lors du polissage manuel (poli-miroir).
Examinons maintenant la taille moyenne des écailles c'est à dire la distance entre
deux ﬁssures mesurée sur les images en coupe de l'interface en fonction du procédé de
préparation des échantillons, FIB et polissage (tableau 5.1).
Tableau 5.1  Taille moyenne des écailles de la lamelle en fonction du procédé de
préparation, exprimée en µm.
Procédés Bord Centre
FIB 3,8 ± 1,8 1,4 ± 0,6
Polissage 3,1 ± 1,3 2,6 ± 1,1
La taille moyenne des écailles en fonction du procédé est sensiblement la même en
périphérie pour les deux procédés et diﬀère dans la partie centrale. Toutefois, quel que
soit le procédé, cette taille dépend très fortement de la trajectoire de coupe comme
le montre la Figure 5.4 : la taille mesurée selon la trajectoire de coupe 1 est plus
importante que pour la trajectoire 2. Il serait nécessaire de réaliser de nombreuses coupes
supplémentaires. De plus, la longueur d'interface observée par FIB est particulièrement
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faible par rapport à la méthode par polissage. Pour conclure, nous ne pouvons pas
aﬃrmer que le procédé de polissage micro-interfacial induise des contraintes ou des
relaxations de contraintes pouvant entraîner une fragmentation supplémentaire des
écailles.
Figure 5.4  Inﬂuence de la trajectoire de coupe sur la mesure de la taille des écailles.
Le décollement de l'extrême bord de la lamelle est observé pour les deux procédés
((4) de la Figure 5.1 pour le FIB, Figure 5.2.b. pour le polissage micro-interfacial). De
plus, les variations de gris au sein de la lamelle sont nettement moins marquées que pour
le métal. Cela implique qu'il n'y a pas d'orientation cristallographique prépondérante
dans la lamelle.
Les deux méthodes permettent d'observer l'interface de la lamelle. Ces méthodes
n'entraînent pas d'endommagement de la lamelle et ne conduisent pas à la création de
ﬁssures qui n'auraient pas lieu d'être. Le procédé de polissage micro-interfacial permet une
visualisation de l'ensemble de l'interface de la lamelle. Bien évidemment, cela est possible
avec le FIB, mais représenterait un coût et un temps considérable ; nous avons préféré
une visualisation ponctuelle de l'interface. Le FIB permet toutefois une observation de
l'orientation cristallographique des grains. Si cela peut être particulièrement intéressant
pour les métaux, la zircone ne présente pas d'orientation cristalline préférentielle. En
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d'autres termes, le FIB est particulièrement adapté aux applications où l'on souhaite une
information cristallographique. Dans le cas présent, cherchant à caractériser l'accroche
mécanique des lamelles, le polissage micro-interfacial est suﬃsant. Toutefois, nous avons
vu que la diminution de la vitesse d'impact engendrait une diminution de la vitesse de
refroidissement en périphérie, pouvant entraîner une cristallisation de la lamelle diﬀérente
entre le centre et le bord. Ainsi, exceptionnellement, dans le paragraphe suivant une
lamelle sur substrat poli-miroir obtenue par impact d'une goutte micrométrique à 50 m/s
sera observée par FIB.
1.1.2 Vitesse de vol de 50 m/s
La morphologie des lamelles récoltées à 50 et 150 m/s étant diﬀérente, on peut donc
s'attendre à retrouver ces diﬀérences au niveau des interfaces. La Figure 5.5 présente
l'interface d'une lamelle de zircone résultant de l'impact d'une goutte de zircone 8%
yttriée sur un substrat de nickel préchauﬀé à 250°C. Il peut être observé :
 zone A : en périphérie (image 5.5.b.), la lamelle est globalement adhérente.
Cependant, à l'extrême bord, la zircone est un peu détériorée. Il est possible que
cette zone supporte moins facilement les contraintes du polissage et qu'il y ait un
peu d'arrachement de matière. De plus, on retrouve le large bourrelet de matière,
noté (1), que l'on observe sur cette lamelle (Figure 5.5.e.). L'épaisseur maximum du
bourrelet est de l'ordre de 2,3 µm.
 zone B : sur le bord opposé, Figure 5.5.c., la lamelle est clairement très peu
adhérente, une grande quantité de résine s'étant inﬁltrée entre la lamelle et le
substrat. L'adhérence observée d'un coté ne semble pas se reproduire à l'autre
extrémité.
 zone C : la zone centrale et intermédiaire, Figure 5.5.d. présente une bonne cohésion
lamelle/substrat et son épaisseur est de 2 µm. La diminution de l'énergie cinétique
à l'impact qui accompagne la diminution de la vitesse de vol de la goutte a pour
conséquence d'augmenter l'épaisseur de la couche du ﬁlm, et donc l'épaisseur de la
lamelle.
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Examinons maintenant l'interface lamelle/substrat au FIB :
Figure 5.6  Observation FIB de l'interface d'une lamelle résultant de l'impact d'une
goutte à 50 m/s, dans la zone centrale et périphérique ; angle de 52° par rapport à
l'horizontale.
Le bord extrême de la lamelle est mieux délimité par FIB que par la méthode du
polissage micro-interfacial (image A de la Figure 5.6). Un décollement est visible (noté
(1) sur l'image A) sur le bord de la lamelle. La ﬁssuration en partie centrale rappelle
globalement les interfaces observées à 150 m/s (image B). Toutefois, en partie centrale
et plus particulièrement au bord, les craquelures initiées à l'interface ne se propagent pas
totalement dans la lamelle et sont bloquées dans la zircone (ﬂèches blanches sur les images
A et B). De plus, le bord de la lamelle est plus épais (2,7 µm au point le plus épais) que
la partie centrale ( 2,2 ± 0,1 µm).
1.1.3 Comparaison de l'interface en fonction de la vitesse d'impact
Dans le cas précédent d'une goutte à 50 m/s, nous avons estimé que la variation
d'épaisseur entre le bord et le centre de la lamelle est comprise entre 13 et 19%. Les
lamelles obtenues par impact de gouttes à 150 m/s ont une épaisseur bien moindre,
de l'ordre de 1 µm, qui ne présente pas de forte variation entre le bord et le centre.
L'accroissement de l'épaisseur de la lamelle avec la diminution de l'énergie cinétique
s'accompagne d'une diminution du facteur d'étalement. Les premières couches de liquide
en contact avec le substrat se refroidissent très vite, générant de fortes contraintes au
sein de la lamelle. Cependant, les couches liquides suivantes seront moins contraintes.
Dans le cas de lamelles résultant d'impacts à 150 m/s, l'épaisseur est moindre (≈ 1
µm), et le transfert thermique est plus rapide. Par contre, les lamelles à 50 m/s étant
beaucoup plus épaisses, le refroidissement est plus lent permettant de mieux accommoder
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les contraintes générant les ﬁssures. La longueur moyenne des ﬁssures non propagées
(1,2 ± 0,4 µm) conforte le rôle de l'épaisseur de la lamelle dans l'atténuation des
contraintes : la résorption des contraintes ne peut se faire que sur une épaisseur inférieure
à 1,2 µm, comme c'est le cas pour les impacts à 150 m/s.
Figure 5.7  Comparaison de la cristallisation de l'interface au bord et au centre des
lamelles observée par FIB.
La variation des teintes de gris de la lamelle et du substrat décrite pour les impacts
à 150 m/s est visible pour les impacts à 50 m/s, avec toujours une faible orientation
cristalline de la zircone contrairement au nickel, fortement orienté (Figure 5.7). Il apparaît
à travers la comparaison des interfaces que la vitesse d'impact ne favorise pas une
orientation cristallographique privilégiée. De plus, il ressort à ce grossissement que le
pied de la ﬁssuration, notée (1), est une zone de mauvaise adhérence de la lamelle.
L'interface entre le substrat et les lamelles non faïencées observées à 50 m/s
(Figure 3.18, paragraphe 2.2.3.1 du chapitre 3) , n'a pas pu être observée car trop peu
adhérente au substrat. Les échantillons n'ont pas supporté l'enrobage pour le polissage
micro-interfacial, ni le traitement au FIB. La non ﬁssuration de la face avant de ces
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lamelles était, dans le paragraphe 2.3.3, attribuée au recul de la matière venant boucher
les craquelures. Cela pourrait donc être lié à une double contribution : la partie inférieure
de la lamelle, en contact avec le substrat, refroidit plus vite que les couches superﬁcielles.
Celles-ci, encore liquides, reﬂuent vers le centre, épaississent la lamelle et peuvent
cicatriser les ﬁssures sur leur passage.
Il ressort de l'observation des interfaces lamelle/substrat obtenues à deux vitesses
d'impact diﬀérentes sur substrats poli-miroir que le procédé de préparation d'échantillon
n'aﬀecte pas la qualité de l'interface. Le polissage micro-interfacial permet une vision
plus globale de la lamelle. Toutefois le FIB permet de distinguer l'orientation cristalline
des grains et le contraste lamelle/substrat est plus marqué que pour le polissage
micro-interfacial.
Toutefois, comme nous l'avons dit précédemment, l'interface des lamelles sur substrat
rugueux ne sera observée que par polissage micro-interfacial. L'étude des interfaces sur
substrat rugueux en fonction de la vitesse d'impact nous permettra de mieux appréhender
comment le liquide pénètre dans la rugosité du substrat rugueux.
1.2 Interfaces résultant de l'impact de gouttes micrométriques de
zircone sur substrats rugueux.
Nous observerons dans ce paragraphe l'interface résultant de l'impact de gouttes de
zircone yttriée sur un substrat de nickel sablé (Ra=1,2 µm) et à des vitesses d'impact
de 50 et 150 m/s. La pénétration du liquide des gouttes à 50 m/s dans les creux de la
rugosité sera particulièrement étudiée pour établir un parallèle entre le comportement du
liquide pour des gouttes micrométriques et celui de gouttes sub-micrométriques.
1.2.1 Impact à 150 m/s
La Figure 5.8 présente l'interface résultant de l'impact d'une goutte avec une vitesse
de 150 m/s de zircone sur un substrat sablé. Alors que l'interface lamelle/substrat
poli-miroir est plane et continue, celle-ci est très irrégulière pour les impacts sur substrat
sablé (Figure 5.8.a.) : comme nous l'avons vu auparavant, la morphologie de ces lamelles
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est très déchiquetée (Figure 5.8.c.), donnant lieu à des défauts de matière responsables
de la discontinuité de l'interface. L'épaisseur de la lamelle varie fortement.
Les grains d'alumine utilisés pour sabler l'échantillon peuvent s'ancrer profondément
dans le substrat et y rester en dépit du nettoyage aux ultrasons à l'acétone et l'éthanol
pendant 3 min. Sur les "pics" du relief, la zircone liquide épouse le relief du substrat. La
lamelle présente un bon contact avec le substrat (pas de décollement marqué là où il y a de
la matière). Toutefois, la couche de zircone est peu épaisse dans ces zones (≈ 0,7± 0,2 µm).
Le liquide fondu pénètre profondément dans les creux du substrat où il se ﬁge
(Figure 5.8.b.). De la résine est observée dans la lamelle ((1) de la Figure 5.8.b.), dans
la cavité créée à la suite de l'évacuation des gaz piégés, conﬁrmant la forte porosité de
ces lamelles. On remarque aussi sur cette image MEB que l'interface lamelle/substrat au
fond des creux de la rugosité est plus perturbée.
Les bords de la lamelle sont, à l'instar des autres lamelles sur substrats lisses, des
zones moins adhérentes que le reste de la lamelle. Comparons maintenant l'interface
lamelle/substrat obtenue par impact de goutte à "50 m/s".
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a.
b. Pénétration de la matière dans les porosités c. Lamelle
Figure 5.8  Images MEB juxtaposées présentant (a) l'interface substrat de
nickel/lamelle de zircone résultant de l'impact d'une goutte avec une vitesse de vol de
l'ordre de 150 m/s sur un substrat de nickel sablé (Ra=0,2 µm) préchauﬀé à 350°C pendant
10 min,(b) pénétration du liquide dans le relief et (c) vue globale de la lamelle.
1.2.2 Impact à 50 m/s
La Figure 5.9 présente l'interface pour une goutte impactant à 50 m/s sur une surface
sablée (Ra=1,2 µm). La longueur de coupe de la lamelle observée est de 56 µm (Figure
5.9.c.). L'épaisseur est de 2,5 ± 0,7 µm dans la partie centrale et de 1,4 ± 0,3 µm au
bord. La diminution de la vitesse d'impact se traduit, comme pour le substrat lisse,
par un accroissement de l'épaisseur de la lamelle. La lamelle étant moins déchiquetée
et moins poreuse que celle obtenue à 150 m/s, la zone interfaciale est plus régulière et
continue, les contacts lamelle/substrat se situant sur les pics de rugosité.
Notons la présence de nombreux vides à l'interface lamelle/substrat (ﬂèches blanches
sur la Figure 5.9.a.), traduisant le fait que la matière ne pénètre pas profondément dans
les porosités comme c'est le cas pour les impacts à 150 m/s. Cette porosité peut ainsi être
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localisée à l'interface lamelle/substrat ou dans la lamelle (Figure 5.9.b.). Le mécanisme
proposé pour expliquer la formation de ces vides est le suivant : le liquide de la goutte
nappe les porosités, échauﬀant fortement les gaz piégés dans ces cavités. La diminution de
la vitesse de la goutte réduit la pression d'impact, et donc la compression que subissent les
gaz dans les creux. Il en résulte un volume de gaz piégé plus important : Fukanuma [51]
exprime mathématiquement la compression d'un gaz dans une porosité par une lamelle
fondue. L'auteur montre que la compression des gaz dans la porosité (i.e le rapport entre
le volume de gaz piégé dans les cavités V après que la matière se soit ﬁgée et le volume
initial, V0, avant que le gaz ne soit comprimé.) augmente avec la vitesse d'impact de la
goutte (Figure 5.10).
L'augmentation de la vitesse d'impact des particules diminue donc le volume de gaz,
entraînant une augmentation de sa pression (loi de Boyle et Mariotte). Cette augmentation
de pression peut engendrer des diﬀérences de comportement en terme de morphologie de
a.
b. c. Lamelle
Figure 5.9  Images MEB (a) juxtaposées présentant l'interface pour une lamelle de
zircone résultant de l'impact d'une goutte avec une vitesse de vol de l'ordre de 50 m/s sur
un substrat de nickel sablé (Ra=1,2 µm) préchauﬀé à 350°C pendant 10 min,(b) les vides
à l'interface et (c) image MEB-BSE de la lamelle.
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Figure 5.10  Relation entre la compression des gaz dans un trou et la vitesse d'impact
de la goutte compressant les gaz [51].
lamelle, comme l'augmentation de la porosité de la lamelle avec l'augmentation de la
vitesse d'impact, remarquée dans le paragraphe 1.3.4, le laissait présager.
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1.2.3 Inﬂuence de la vitesse d'impact des gouttes sur une surface rugueuse.
L'observation de l'interface permet donc de proposer un mécanisme pour expliquer
la morphologie des lamelles micrométriques sur substrat rugueux (Figure 5.11). Dans les
deux cas de vitesse en vol, 50 et 150 m/s, la goutte s'étale sur le substrat. Pour les lamelles
à "50 m/s", la faible pression d'impact induit une faible surpression des gaz emprisonnés
sous la lamelle. Les forces de tension de surface étant supérieure à la surpression du gaz, il
est capturé dans les creux de la rugosité, formant des vides à l'interface lamelle/substrat.
Pour les lamelles obtenues à "150 m/s", la forte vitesse d'impact induit un accroissement
notable de la pression d'impact (7 MPa pour les impacts à 50 m/s, 56-105 MPa pour les
impacts à 150 m/s, Figure 3.42 chapitre 3). La surpression du gaz piégé sous la lamelle
devient supérieure aux forces de tension de surface. Le gaz emprisonné se fraye alors un
chemin dans la matière encore liquide, entraînant la formation de cavités (porosités) en
surface de la lamelle.
En diminuant la vitesse d'impact de particules micrométriques, nous avons cherché à
simuler le comportement du liquide de lamelles sub-micrométriques à travers le nombre
de Weber. Les impacts micrométriques sur substrats sablés à 1,2 µm de Ra et les impacts
sub-micrométriques sur substrats sablés à 0,2 µm de Ra montrent des comportements
diﬀérents : les lamelles à 50 m/s n'épousent pas régulièrement la rugosité, ne pénétrant
pas profondément dans les trous lorsque les irrégularités sont trop prononcées. À l'échelle
sub-micrométrique, les plus grosses particules vont naturellement s'étaler alors que les
plus petites sont prisonnières des porosités. Ces diﬀérences de comportement peuvent
être attribuées aux caractéristiques physiques inhérentes à la diﬀérence d'échelle :
les particules sub-micrométriques présentent une forte pression d'impact pi (comme
pi =
1
2
ρv2, la pression d'impact ne dépend que de la vitesse de la particule, et est de
l'ordre de 300-400 MPa, Figure 3.42) mais une énergie cinétique très faible (0,1-1 nJ,
Figure 3.43) alors que les particules micrométriques à 50 m/s ont, au contraire, une
pression d'impact beaucoup plus faible (≈ 7 MPa, Figure 3.42) et une énergie cinétique
entre 100 et 500 nJ. Si ces variations n'avaient pas de réelles incidences avec un substrat
poli-miroir, la rugosité n'étant pas suﬃsante pour s'opposer à l'étalement, il n'en est
pas de même sur un substrat rugueux : les particules sub-micrométriques ont une forte
pression d'impact favorisant la pénétration de la matière dans les porosités, mais une
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Figure 5.11  Mécanismes de refroidissement de lamelles micrométriques pour deux
vitesses de vol sur substrat sablé (Ra=1,2 µm) ; pg et pl les pressions respectives du gaz
et du liquide.
énergie cinétique insuﬃsante pour favoriser l'étalement. Pour un impact micrométrique
à 50 m/s , la pression d'impact est insuﬃsante pour que la matière pénètre dans les
rugosités, mais une énergie cinétique plus forte que pour les impacts sub-micrométriques
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contribue à l'étalement de la goutte, malgré la rugosité. Notons toutefois qu'une très forte
énergie cinétique, comme c'est le cas des impacts micrométriques à 150 m/s (entre 1000
et 4000 nJ), conduit à la formation de nombreuses éjections de matières particulièrement
sur substrat rugueux. De plus, à 150 m/s, les poches de gaz piégées profondément dans
les porosités peuvent ne pas avoir suﬃsamment d'énergie, ou de temps avant solidiﬁcation
de la lamelle, pour s'échapper à travers le liquide, créant une porosité au sein de celle-ci.
L'observation des interfaces pour des particules micrométriques a permis de conﬁrmer
les fortes inﬂuences de la vitesse d'impact et de l'état de surface sur la qualité de l'interface.
Dans la suite de cette étude, nous allons chercher à évaluer les adhérences au niveau de
la lamelle et plus globalement au niveau du dépôt.
2 Adhérence
Cette partie s'intéresse à l'adhérence de lamelles pour les impacts micrométriques
obtenus en APS et de dépôts SPS au niveau sub-micrométriques. Dans un premier
temps, on cherchera à évaluer l'adhérence d'une lamelle sub-micrométrique par des essais
de nano-scratch, puis dans un second temps, par le procédé LASAT (LASer Adhesion
Test) l'adhérence d'une lamelle micrométrique sur une surface poli-miroir. Enﬁn, nous
évaluerons par des essais de traction l'inﬂuence de la rugosité de surface sur l'adhérence
de dépôts SPS.
2.1 Adhérence des lamelles sub-micrométriques : nano-scratch
Les conditions plasma utilisées sont celles décrites pour les impacts (chapitre 2,
paragraphe 3). Ainsi, cette étude porte sur l'inﬂuence de la température sur l'adhérence
de lamelles sub-micrométriques. Pour cela, les substrats de nickel ont été préchauﬀés à 3
températures diﬀérentes (150,250 et 350°C) pendant 10 minutes.
Comme l'illustre la Figure 5.12, l'arrachement des lamelles n'est pas systématique.
En eﬀet s'il est quasi systématique à 150 et 250°C, l'arrachement n'a jamais été
observé à 350°C. Des raisons de ce comportement seront avancées suite à l'observation de
l'adhérence en fonction du temps et de la température de préchauﬀage (Figure 5.13).
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a. lamelle arrachée b. lamelle non arrachée
Figure 5.12  Images MEB a) d'une lamelle arrachée après le passage de l'indenteur et
b) d'une lamelle non arrachée.
Figure 5.13  Mesure de l'adhérence des lamelles par nano-scratch pour des substrats
préchauﬀés pendant 10 min à 150, 250 et 350°C.
L'adhérence des lamelles sub-microniques à 150°C est de l'ordre de 26,5 MPa.
Elle augmente à 30,5 MPa lorsque la température de préchauﬀage passe à 250°C.
L'augmentation de la température à 350°C ne semble pas inﬂuer de manière signiﬁcative
sur l'adhérence mesurée de la lamelle. Toutefois ces observations sont à pondérer car
d'une part nous n'avons pas réussi à arracher de lamelles à 350°C. D'autre part, il est
surprenant que les lamelles à 250°C s'arrachent alors que les lamelles à 350°C qui, à
priori, présenteraient une adhérence similaire d'après les mesures, ne sont pas arrachées.
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Ce comportement pourrait être du à l'étalement des gouttes : si on se base sur la
surface moyenne des lamelles (1,2 µm2 à 150°C, 1,4 µm2 à 250°C et 2,8 µm2 à 250°C),
l'augmentation de la température de préchauﬀage favorise l'étalement de la lamelle. Ainsi,
il est possible que le plus fort étalement des lamelles à 350°C diminue l'épaisseur de la
lamelle. Ceci pourrait avoir pour conséquence de limiter les points d'accroche pour la
pointe et de favoriser le mécanisme de désengagement.
En conclusion, si une augmentation nette de l'adhérence des lamelles apparaît à
150 et 250°C, nous ne pouvons pas prédire à l'heure actuelle l'adhérence des lamelles
sub-micrométriques à 350°C. Pour limiter le phénomène de désengagement de la pointe,
il serait intéressant d'observer le comportement des lamelles à 350°C sous une contrainte
normale plus importante.
Les lamelles micrométriques étant beaucoup plus grosses (force latérale nécessaire à
l'arrachement de la lamelle trop importante par rapport à la résistance mécanique de
la pointe) , il n'est pas possible de mesurer une adhérence par nano-scratch sur de tels
impacts. Ainsi, l'étude de l'adhérence des impacts déposés par APS est réalisé par LASAT.
2.2 Adhérence des lamelles micrométriques : LASAT
Les essais LASAT sont réalisés sur des substrats de nickel sur lesquels sont déposés
des lamelles de zircone. Les poudres sont projetées avec une torche F4 Sulzer selon les
conditions suivantes : 33 L/min argon et 10 L/min d'hydrogène. La distance de tir est
de 110 mm. Les substrats sont préchauﬀés au plasma jusqu'à 350°C. Pour limiter le
recouvrement des lamelles et pouvoir diﬀérencier les impacts, le débit de poudre injecté
est faible, environ 1-2 g/min, et le nombre de passes est limité à un seul passage.
Le LASAT est un dispositif constitué d'un faisceau laser venant frapper l'échantillon
en face avant c'est à dire la face du substrat sans lamelle. L'onde de choc résiduelle
se propage au sein du substrat jusqu'à sa face arrière où sont déposées les lamelles.
L'interaction des ondes de choc à l'interface substrat/lamelle engendre une contrainte
pouvant conduire, si cette contrainte est suﬃsante, à l'endommagement des lamelles. Deux
modes de propagations de l'onde sont distingués en fonction du rapport entre le diamètre
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de la zone d'impact du laser Dlaser et l'épaisseur L de l'ensemble substrat/dépôt. La
Figure 5.14 résume les deux conditions de propagation, 1D onde plane et 2D.
Figure 5.14  Proﬁl de traction le long de l'interface en fonction du mode de propagation
1D ou 2D [83].
Deux paramètres principaux peuvent être ajustés pour réaliser les impacts LASAT :
l'énergie de l'impact laser et le diamètre de la zone choquée. Une lentille convergente est
placée entre la source laser et la face avant de l'échantillon. L'augmentation de la distance
lentille-échantillon a pour eﬀet de diminuer le diamètre du choc. La durée du pulse, de
5,2 ns, permet de remonter à la puissance, en GW, laquelle rapportée à une surface permet
d'exprimer une puissance surfacique (ou ﬂuence), en GW.cm−2.
L'épaisseur des échantillons, L, est de 1,6 mm (l'épaisseur de la lamelle étant
négligeable par rapport au substrat). Le diamètre de la zone choquée Dlaser varie entre
1 mm au minimum et 4,56 mm au maximum, le rapport Dlaser
L
évoluant en conséquence
entre 0,6 et 2,85. Ainsi, le rapport étant inférieur à 5, le mode de propagation de l'onde
est plus particulièrement pour cette étude dit en "2D".
2.2.1 Mode de propagation 2D.
Dans un premier temps, nous allons analyser l'inﬂuence de la ﬂuence sur
l'endommagement des lamelles. En second lieu, l'inﬂuence de la taille de la sonde sera
observée.
2.2.1.1 Inﬂuence de la ﬂuence.
L'inﬂuence de la ﬂuence sur l'endommagement des lamelles peut être vue sur la
Figure 5.15. Le diamètre de l'impact laser et la distance lentille/substrat sont les mêmes
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pour les deux essais (respectivement 4,56 mm et 157 mm). Le diamètre d'impact est
délimité par le large cercle noir au trait discontinu.
Figure 5.15  Photographies par microscopie optique des lamelles avant et après
endommagement par impact laser en fonction de la ﬂuence : puissance du laser de 1,63 J
pour la ﬂuence de 1,923 GW.cm−2, de 0,4 J pour la ﬂuence de 0,472 GW.cm−2 ; diamètre
d'impact Dlaser : 4,56 mm ; distance lentille-substrat : 157 mm ; la tache noir au centre des
images est un repère pour localiser la zone choquée ; les zones encerclées correspondent
aux lamelles endommagées, avant et après.
L'impact laser ayant lieu sur la face sans lamelle de l'échantillon, il est nécessaire de
repérer au préalable la zone des lamelles qui sera impactée par le laser. Pour ce faire,
un point est réalisé au marqueur sur le substrat (points noirs au centre des images de la
Figure 5.15) puis repéré à l'aide d'un calque aux dimensions de l'échantillon. Un pointeur
laser est installé sur le LASAT permettant de localiser le point d'impact du laser. Par
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superposition du calque sur la face arrière avec ce pointeur, la zone à endommager est
localisée avec une bonne précision (± 0,2 mm).
La Figure 5.15 montre, dans les deux cas, de nombreuses lamelles endommagées.
Toutefois, il est rare que les lamelles soient totalement arrachées, et il se dégage des zones
d'interactions préférentielles, comme on peut le voir sur la Figure 5.16. Trois catégories
d'endommagement peuvent être identiﬁées :
 décollement complet ou quasi-complet des lamelles. Cet endommagement est peu
fréquent, et il reste très souvent un peu de matière, particulièrement en partie
centrale (lamelle encadrée en rouge et numérotée 1 sur la Figure 5.16).
 endommagement du bord avec le reste de la lamelle intacte. Très fréquent, ce
type d'endommagement corrobore la mauvaise adhérence du bord notée lors
de l'observation des interfaces (lamelle encadrée en vert et numérotée 2 sur la
Figure 5.16).
 écaillage des zones de recouvrement. Il est fréquent, mais non systématique, dans
les zones de recouvrement lamelle/lamelle d'observer un écaillage après impact laser
(lamelles encadrées en noir et numérotées 3 sur la Figure 5.16).
De plus, les lamelles endommagées sont le plus souvent celles qui présentent, avant
impact laser, des défauts d'étalement : éjections, défauts de matières, mauvaise adhérence.
Les lamelles circulaires et étalées ne sont jamais arrachées.
En outre, il apparaît sur la Figure 5.15 que l'augmentation de la ﬂuence sans variation
du diamètre d'impact concourt à augmenter le nombre de lamelles endommagées. Notons
aussi qu'en mode 2D, un endommagement des lamelles au-delà du diamètre de la zone
impactée par le laser est observé. Il apparaît donc qu'en mode de propagation 2D, le
diamètre de la zone endommagée ne soit pas limité au diamètre d'impact.
Enﬁn, les lamelles endommagées sont majoritairement localisées en périphérie de la
zone d'impact, plus rarement en partie centrale. D'après Cuq-Lelandais [99], lorsque 1,5 <
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Figure 5.16  Photographies par microscopie optique des diﬀérentes zones endommagées
par l'impact laser pour une ﬂuence de 1,923 GW.cm−2 ; diamètre d'impact Dlaser : 4,56
mm ; distance lentille-substrat : 157 mm.
Dlaser
L
< 4, comme dans notre cas, le régime de l'onde est mixte. Le proﬁl de la contrainte
est alors composé de deux pics :
 un central, par rapport à la zone d'impact, qui correspond à l'état combiné d'une
onde plane 1D et une onde non plane 2D axiales.
 un pic lié à une surtraction, hors axe (en périphérie de la zone d'impact), qui
représente l'interaction de l'onde 1D et la composante latérale de l'onde 2D. Le
terme de surtraction sous entend que le niveau de contrainte est supérieur à ce que
serait une traction monodimensionnelle.
Ainsi, ce phénomène de surtraction, plutôt localisé en périphérie, entraîne un
endommagement plus important dans les zones périphériques que dans les zones centrales.
2.2.1.2 Inﬂuence du diamètre d'impact.
Deux diamètres d'impact LASAT ont été retenus, ils sont de 1 mm et de 4,64 mm.
Il n'est malheureusement pas possible dans ces conditions d'avoir la même ﬂuence : le
dispositif ne permettant pas de descendre sous une énergie à l'impact de 0,12 J et de
monter au-delà de 1,7 J, la ﬂuence pour 1 mm de diamètre est de 3,036 GW.cm−2 et de
1,923 GW.cm−2 pour 4,64 mm de diamètre (Figure 5.17).
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Figure 5.17  Photographies des lamelles avant et après endommagement par impact
laser en fonction du diamètre d'impact du faisceau laserDlaser et de la ﬂuence F ; puissance
du laser de 1,63 J pour une ﬂuence de 1,923 GW.cm−2 et un diamètre Dlaser de 4,56
mm (partie supérieure de la ﬁgure), et puissance du laser de 0,12 J pour une ﬂuence de
3,03 GW.cm−2 et un diamètre Dlaser de 1 mm (partie inférieure de la ﬁgure) ; distance
lentille-substrat respectivement 157 et 189 mm ; la tache noir au centre des images est
un repère pour localiser la zone choquée ; les zones encerclées correspondent aux lamelles
endommagées.
La diminution du diamètre de la zone d'impact diminue bien évidemment le nombre
de lamelles aﬀectés par l'impact laser. De plus, malgré la forte ﬂuence de l'impact laser,
les lamelles sont très faiblement endommagées. L'augmentation du diamètre d'impact
semble donc concourir à augmenter le nombre de lamelle endommagées. Deux observations
peuvent expliquer ce phénomène :
 l'augmentation du diamètre augmente le nombre de lamelles prises en compte par
l'impact, donc les lamelles paraissent plus nombreuses.
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 l'augmentation du diamètre de la zone impactée augmente le ratio Dlaser
L
déterminant
le mode de propagation, 1D ou 2D, de l'onde de choc, passant de 0,6 pour un D=
1 mm à 2,85 pour un D= 4,56 mm.
Puisque l'augmentation du ratio Dlaser
L
semble favoriser le décollement des lamelles,
on peut envisager qu'une propagation d'onde 1D, i.e Dlaser
L
> 5 , soit favorable à
l'endommagement des lamelles. Dans ce but, les substrats sont amincis à 0,5 mm pour
favoriser le mode 1D.
2.2.2 Mode de propagation 1D.
Les substrats ont été réduits à une épaisseur de 0,5 mm par électro-érosion. Une
photographie des lamelles a été réalisée avant et après le traitement électro-chimique
pour s'assurer que ce procédé n'endommage pas les lamelles. pour un diamètre de zone
impactée Dlaser de 4,56 mm, le rapport
Dlaser
L
est de 9, la propagation de l'onde devient
donc favorable au mode 1D. La Figure 5.18 présente le résultat.
Figure 5.18  Photographies de lamelles avant et après endommagement par impact laser
par propagation 1D : puissance du laser de 1,71 J pour la ﬂuence de 1,923 GW.cm−2 ;
diamètre d'impactDlaser : 4,56 mm ; distance lentille-substrat : 157 mm ; marque au centre
des images pour la localisation de la zone impactée.
Aucun endommagement des lamelles est observé dans ces conditions. Cependant une
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déformation plastique très singulière est observée. Elle se traduit par une déformation
de la surface du substrat qui a été quantiﬁé par la mesure du proﬁl observable sur la
Figure 5.19). La hauteur maximale du proﬁl est de l'ordre de 10 µm.
Figure 5.19  Proﬁl par interférométrie optique après impact laser sur une surface de
nickel amincie par électro-érosion.
L'énergie du choc laser pourrait être partiellement ou complètement dissipée par la
déformation plastique du substrat, expliquant pourquoi le choc laser n'interagit pas du
tout avec les lamelles. De plus, les conditions 2D les plus favorables à l'arrachement
(Dlaser :4,56 mm, F :1,923 GW.cm−2, Figure 5.15) endommagent seulement 13% des
lamelles, valeur très éloignée du pourcentage de 50% d'endommagement annoncé par
Guetta [72] ; elles ne permettent pas de remonter à l'adhérence des lamelles. Toutefois,
l'ensemble de ces observations ouvre plusieurs perspectives intéressantes pour poursuivre
cette étude.
2.2.3 Perspectives.
Toutes les mesures LASAT eﬀectuées dans cette étude ont été réalisées sur des
substrats de nickel. L'acier inoxydable 304L pourrait présenter de meilleur résultat, ce
dernier ayant l'avantage d'avoir une limite élastique bien plus importante (Huang donne
une limite d'élasticité à 0,02% de 550 MPa pour le 304L [76, 100] contre 50 MPa pour le
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nickel (Clickner [101]), et ne serait donc pas déformé par l'onde de choc, notamment pour
les faibles épaisseurs de substrat. Une autre explication qui peut participer à la diﬃculté
de telles essais provient de l'inhomogénéité des lamelles de zircones : celles -ci présentent
un grand nombre de fractures et craquelures qui peuvent perturber la propagation de
l'onde. Enﬁn, le traitement d'électro-érosion utiliser pour amincir le substrat pour passer
en propagation 1D peut altérer les liaisons lamelle-substrat. Il serait donc conseillé d'aﬃner
l'épaisseur des substrats avant de les polir et de déposer des lamelles. Une autre possibilité
pour la propagation 1D est de modiﬁer la durée du pulse, le croisement des ondes réﬂéchies
pouvant avoir lieu trop loin de l'interface.
Enﬁn, une approche diﬀérente de la présente étude pourrait s'avérer intéressante :
réaliser des couches dont l'épaisseur diminue progressivement (quelques dixièmes de
microns à quelques microns) pour mesurer la sensibilité du LASAT sur les dépôts de
très faible épaisseur.
La dernière partie s'intéresse plus globalement à l'adhérence de dépôts SPS en fonction
de l'état de surface du substrat.
2.3 Essais de traction sur dépôts réalisés par SPS
Dans le chapitre 4, section 2, nous nous sommes intéressés à la morphologie des lamelles
SPS pour diﬀérents états de surface des substrats : poli-miroir, sablés à un Ra de 0,2 et
0,7 µm, et une texturation en "nids d'abeille" obtenue par oxydation anodique de l'acier
304L. Les conditions de déposition sont celles décrites dans le paragraphe 2.
2.3.1 Descriptions des dépôts en fonction de l'état de surface du substrat
Les échantillons (substrats + dépôt) sont enrobés avec de la résine polyester 2S
(PRESI). Ils sont préalablement nettoyés dans un bain d'acétone et d'éthanol (sans
ultrasons pour éviter tout endommagement du dépôt). Ils sont ensuite coupé et poli pour
permettre l'observation de la tranche
2.3.1.1 Surface poli-miroir
C'est l'état de surface "idéal" pour initier la construction d'un dépôt lamellaire : pas
d'obstacles s'opposant à l'étalement de la goutte, pas d'éjections de matière (Figure 5.20
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chapitre 1).
Figure 5.20  Morphologie d'un dépôt SPS de zircone à 8% yttriée sur un substrat
poli-miroir de nickel préchauﬀé dans l'écoulement plasma à 350°C.
Le dépôt est homogène et sans craquelures, et l'interface avec le substrat semble
parfaite. La porosité observée est inhérente à la projection thermique. Bien que ce dépôt
soit d'une grande homogénéité, qualité recherchée, cela n'assure pas pour autant leur
bonne adhérence au substrat : l'absence de points d'accroche mécanique pour le dépôt
contribue à une faible adhérence. Voyons maintenant la microstructure des dépôts sur
substrats sablés.
2.3.1.2 Surface sablée
Nous avons vu dans le paragraphe 2 que l'augmentation de la rugosité à 0,2 µm
contribue à distinguer deux comportements des lamelles en fonction de leur taille : les
gouttes les plus grosses s'étalent dans les creux et les pics de rugosité, sans être aﬀectées
par cette dernière, alors que les plus petites sont piégées dans les creux, possédant une
énergie insuﬃsante pour pouvoir s'étaler et présentant un aspect de gouttes plus ou moins
sphériques resolidiﬁées. La Figure 5.21 présente les dépôts obtenus sur deux substrats
sablés à un Ra de 0,2 et 0,7 µm.
Le dépôt sur substrat sablé à un Ra de 0,2 µm présente une interface moins homogène
que pour un substrat poli-miroir, des vides à l'interface étant observés. La partie basse du
dépôt est plus homogène. Une croissance désordonnée du dépôt apparaît dans la partie
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a. Ra= 0,2 b. Ra= 0,7
Figure 5.21  Image MEB en coupe d'un dépôt de zircone yttriée SPS sur un substrat
sablé (a) pour un Rade 0.2 et (b) de 0,7 µm.
supérieure. La rugosité du substrat, atténuée dans les premiers temps de la construction
du dépôt, réapparaît au-delà d'une certaine épaisseur.
Le dépôt de la Figure 5.21.b. obtenu sur une surface sablée avec un Ra de 0,7 µm
présente une interface lamelles/substrat proche de celle du dépôt sur un substrat sablé
à 0,2 µm. On constate la présence de zones adhérentes et de zones, nettement moins
nombreuses, de vides. Toutefois, les creux les plus profonds entraînent la formation de
vides importants conduisant à la formation de zones de croissance désordonnée et à une
forte inhomogénéité du dépôt.
En conclusion, l'augmentation potentielle de l'adhérence du dépôt par
augmentation de la rugosité du substrat se traduit par une diminution de
l'homogénéité du dépôt, notamment par la présence de zones où la croissance
est désordonnée.
Cela conﬁrme les observations réalisées dans le paragraphe 2 : les lamelles sont
fortement déstabilisées par la rugosité des substrats sablés, et il est nécessaire d'avoir
un Ra, et surtout un Rz, plus faible et du même ordre de grandeur que celui de l'épaisseur
de la lamelle. Ainsi, évaluons la morphologie d'un dépôt sur une surface obtenue par
oxydation anodique.
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2.3.1.3 Surface texturée par oxydation anodique
Les dépôts sont réalisés sur des surfaces en "nids d'abeille", réalisées par oxydation
anodique de 304L (paragraphe 2.2.2).
Figure 5.22  Image MEB en coupe d'un dépôt de zircone yttriée SPS sur un substrat
texturé d'acier 304L texturé par oxydation anodique, appelé "nids d'abeille".
Ce dépôt est très proche de celui réalisé sur substrat poli-miroir : absence de vides à
l'interface, absence de fractures verticales et horizontales, grande homogénéité du dépôt.
Cette préparation semble donc parfaitement convenir. L'étalement des gouttes n'étant pas
perturbé par une rugosité trop importante (i.e Rz supérieur à l'épaisseur de la lamelle),
la construction du dépôt n'est pas aﬀectée par la rugosité du substrat. Toutefois, cette
rugosité peut améliorer l'adhérence du dépôt, que nous allons étudier dans le paragraphe
suivant.
2.3.2 Mesures de l'adhérence de dépôts dans le cas de diﬀérentes
topographies de surface
La Figure 5.23 présente l'évolution de l'adhérence des dépôts en fonction de l'état
de surface des substrats : poli-miroir, sablés Ra=0,2 µm et 0,7 µm, texturés "nids
d'abeille". Les mesures d'adhérence ont été eﬀectuées par des test de collage/traction
sur 4 échantillons par type de topographie.
L'adhérence moyenne des dépôts réalisés sur substrats de nickel poli-miroir et sablés
avec un Ra de 0,2 µm est quasi indépendante de la topographie de surface (respectivement
16,8 et 19,2 MPa). Toutefois l'écart type pour les substrats poli-miroir est plus élevé que
sur des substrats sablés à Ra = 0,2 µm. Cette variation peut être expliquée par l'absence
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Figure 5.23  Évolution de l'adhérence de dépôts de zircone SPS en fonction de l'état
de surface des substrats.
de point d'accrochage du dépôt sur substrat poli-miroir. Ainsi le moindre défaut du dépôt
peut alors être dramatique et conduire à son arrachement (des valeurs très faibles de
traction (4 MPa) pour les dépôts sur poli-miroir ont été mesurées). L'adhérence augmente
nettement pour une rugosité de 0,7 µm, passant d'une valeur moyenne d'environ 19 MPa
à 38,1 MPa. Les défauts de microstructure observés sur la Figure 5.21.b. ne semblent
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donc pas avoir d'incidence sur l'adhérence de ces dépôts.
Les dépôts réalisés sur des substrats en 304L texturés en "nids d'abeille" sont
particulièrement adhérents : aucun des essais de traction réalisés pour ces substrats n'a
permis l'arrachement des dépôts, la totalité des ruptures ayant eu lieu dans la colle
entre 35 et 50 MPa. Cela implique que le seuil de rupture des dépôts est au-delà de 50 MPa.
L'état de surface des substrats joue donc un rôle prépondérant dans la morphologie et
l'adhérence des dépôts : pour un Rz supérieur à l'épaisseur des lamelles, l'augmentation de
la rugosité contribue à augmenter l'adhérence du dépôt au détriment de son homogénéité
microstructurale : la présence de ﬁssures (verticales et horizontales) et de vides à
l'interface augmentant avec la rugosité.
En conclusion, les meilleurs résultats d'adhérence sont obtenus pour l'état
de surface en "nids d'abeille" : cette surface perturbe faiblement l'étalement
de la goutte, formant des lamelles dont la morphologie est proche de celles
de lamelles sur substrats poli-miroir. De plus, la rugosité du proﬁl en "nids
d'abeille" favorise l'accroche du dépôt. La régularité du proﬁl de rugosité
du substrat et la faible variation de hauteur entre les creux et les bosses,
Rz, adaptée à l'épaisseur des lamelles, apparaît comme un critère primordial
favorisant la bonne adhérence des dépôts.
3 Conclusions
Au cours de ce chapitre, nous avons cherché à évaluer la qualité de l'interface
lamelle/substrat de lamelles micrométriques obtenues par impact de gouttes à deux
vitesses, 50 et 150 m/s, sur un substrat poli-miroir et un substrat sablé. Il ressort de
ces observations que la pénétration de la matière dans les porosités est favorisée par
l'augmentation de la vitesse d'impact. Toutefois, ceci se fait au détriment de la stabilité
de la goutte, car l'augmentation de la pression d'impact engendrée par l'augmentation
de la vitesse accroît la pression des gaz piégés dans les porosités du substrat, favorisant
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alors les éjections de matière. Au contraire, les lamelles obtenues pour une faible vitesse
d'impact ont tendance à piéger les gaz, créant des vides à l'interface.
D'autre part, aﬁn de comprendre l'inﬂuence de l'état de surface des substrats à
l'échelle sub-micrométrique, des essais de traction ont été réalisés sur 4 états de surface
diﬀérents : poli-miroir, sablés à un Ra de 0,2 µm et 0,7 µm, et enﬁn une texturation par
oxydation anodique en "nids d'abeille". Les substrats sablés présentent un Rz supérieur
à l'épaisseur d'une lamelle, et la taille d'un pic de la rugosité est bien plus large qu'une
goutte de 0,7 µm. Au contraire, la surface texturée en "nids d'abeille" présente un Rz
inférieur à celui de la lamelle et une goutte sub-micrométrique présente environ 3 pics
sous la lamelle. Les essais de traction montrent que l'accroissement de la rugosité entre
substrats poli-miroirs et sablés s'accompagnent d'une augmentation nette de l'adhérence,
passant de 16,8 à 38 MPa. Il semble donc que les points d'accrochage oﬀerts par une
augmentation de la rugosité favorisent notablement l'adhérence. Toutefois, l'adhérence
sur le substrat texturé en "nids d'abeille" est considérablement augmentée, cette dernière
étant supérieure à 50 MPa. Nous n'avons pas pu l'évaluer précisément car nous n'avons
mesuré aucune rupture à l'interface dépôt/substrat, toutes les ruptures ayant eu lieu
dans la colle. L'observation des interfaces de ces dépôts montre que l'augmentation
de la rugosité favorise la déstabilisation du dépôt, avec un accroissement des défauts
d'empilement des lamelles. En outre, la microstructure du dépôt sur substrat texturé
en "nids d'abeille" est très proche de celle sur substrat poli-miroir : sans défauts à
l'interface, aucune croissance de défauts d'empilement dans le dépôt.
Il semble donc que l'accroche du dépôt sur les substrat soit favorisée par des pics de
rugosité, mais plus encore par une rugosité adaptée à la taille de la lamelle. En eﬀet, une
rugosité qui ne déstabilise pas l'étalement de la goutte lors de l'impact est favorable à
l'amélioration de l'adhérence et à la cohérence du dépôt dans son ensemble.
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Conclusions
Le but de cette étude était de déﬁnir les mécanismes d'étalement des gouttes sub-
micrométriques à la base des procédés de projection thermique de suspension (SPS). Les
diagnostics étant limités à cette échelle, c'est à partir d'observations et de mesures de
l'étalement de gouttes micrométriques que ce travail a été initié. Les deux échelles ne sont
pas directement comparables, les gammes de tailles et de vitesses étant trop diﬀérentes.
Ainsi, les paramètres plasma ont été ﬁxés de façon à ce que les deux types d'impacts soient
déﬁnis par le même nombre adimensionnel We de l'ordre de 1000. Maintenir ce We pour
des particules micrométriques impose que les particules aient des vitesses faibles de 50
m/s, ce qui représente une première diﬃculté.
Pour cela, nous nous sommes intéressés aux lamelles résultant de l'impact d'une
goutte micrométrique à deux vitesses d'impact (50 et 150 m/s) et aux impacts sub-
micrométriques. Les diagnostics eﬀectués par PIV sur les jets de particules sub-
micrométriques (0,7 µm) ont fourni des vitesses moyennes de l'ordre de 350 m/s [10].
En diminuant les vitesses d'écoulement hors standard, cette étude a montré que la vitesse
minimale pour qu'une goutte de 0,7 µm commence à s'étaler doit être comprise entre 50
et 70 m/s, résultat très satisfaisant au regard de la diﬃculté d'étalement de ces micro-
gouttes.
D'autre part, un des points clef inﬂuant sur l'adhérence et l'étalement des gouttes
est l'état de surface impactée. Il était donc logique de débuter l'étude avec des substrats
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poli-miroir puis de modiﬁer leur état de surface pour améliorer l'adhérence des lamelles.
 Pour des impacts sur un substrat poli-miroir, il apparaît que la diminution de la
vitesse d'impact (150 m/s à 50 m/s) augmente d'un facteur 4 le temps d'étalement,
et le temps de refroidissement, de l'ordre d'une dizaine de µs à 150 m/s, dépasse
largement les 50 µs à 50 m/s, donnant lieu à des vitesses de refroidissement de
lamelles très faibles. Les lamelles résultant de l'impact d'une goutte à 50 m/s ont
la particularité de présenter très peu de faïençage, de larges grains colonnaires.
De plus ces étalements s'accompagnent d'un recul de la matière mis en évidence
pour les particules les plus lentes. Des mesures précises, réalisées sur un banc de
test permettant d'isoler une goutte et de suivre son impact et son étalement, ont
permis d'évaluer le facteur d'étalement pour diﬀérents paramètres : vitesse d'impact,
pression d'impact et énergie cinétique. On en conclut que :
 le paramètre prédominant pilotant l'étalement est l'énergie cinétique Ec et qu'il
existe une relation directe du facteur d'étalement maximum ξmax avec Ec sur
une large échelle incluant les impacts micrométriques et sub-micrométriques.
 les eﬀets de capillarité, négligeables aux échelles millimétrique et micrométrique
sont également négligeables à l'échelle sub-micrométrique.
 une loi d'étalement ξmax = f(Re) tenant compte de deux vitesses d'impact
pour les particules micrométriques et les particules sub-micrométriques peut
être proposée telle que :
ξmax = 0, 890.Re
0,2
 Pour des impacts sur substrats rugueux, la problématique était de déterminer
l'inﬂuence de la rugosité sur l'étalement de gouttes, micrométriques ou sub-
micrométriques. D'une façon générale, c'est le paramètre Rz (diﬀérence entre la
hauteur minimale et maximale sur la longueur de proﬁl considérée) par rapport à
l'épaisseur de la lamelle qui contrôle la déformation régulière de la goutte et sa
stabilité.
Pour Rz > el : les gouttes micrométriques sont fortement déstabilisées, se
traduisant par la formation de nombreuses éjections de matière. À l'échelle
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sub-micrométrique, seules les plus grosses particules s'étalent, les autres se
retrouvent piégées dans les creux de la rugosité sans pouvoir s'étaler.
Pour Rz < el : la rugosité est favorable à l'étalement et ne déstabilise pas la
goutte. Plusieurs proﬁls de rugosité ont été élaborés, en faisant varier le nombre
de pics sous la goutte. Il est ressorti de ces observations que l'augmentation du
nombre de pics sous la goutte était favorable à son étalement.
Pour vériﬁer ces conclusions, des dépôts SPS ont été réalisés sur des substrats
d'états de surface diﬀérents. L'observation des interfaces de ces dépôts montre
que :
 l'augmentation de la rugosité favorise la déstabilisation du dépôt,
accompagnée d'un accroissement des défauts d'empilement des lamelles
avec l'augmentation du Rz.
 la microstructure du dépôt sur substrat texturé en "nids d'abeille" est très
proche de celle sur substrat poli-miroir : sans défaut à l'interface, aucune
croissance de défauts d'empilement dans le dépôt. Les essais de traction sur
ces dépôts montrent que l'accroissement de la rugosité entre substrats poli-
miroirs et sablés s'accompagnent d'une augmentation nette de l'adhérence,
passant de 16,8 à 38 MPa. Toutefois, bien que la rugosité du substrat
en "nids d'abeille" soit plus faible qu'une surface sablée (Ra= 0,2 µm et
Rz= 1,5 µm pour la surface sablée avec une adhérence de 16,8 MPa, Ra=
0,017 µm et Rz = 0,12 µm pour la surface texturée) l'adhérence sur le
substrat en "nids d'abeille" est considérablement augmentée, cette dernière
étant supérieure à 50 MPa. Il semble donc que l'accroche du dépôt sur les
substrats soit naturellement favorisée par des pics de rugosité, mais plus
encore par une rugosité adaptée à la taille de la lamelle. En eﬀet, une
rugosité qui ne déstabilise pas l'étalement de la goutte lors de l'impact est
favorable à l'amélioration de l'adhérence et à la cohérence du dépôt dans
son ensemble.
Ces résultats concernant l'étalement des gouttes sub-micrométriques et leur adhérence
en fonction de l'état de surface sont une bonne avancée dans la déﬁnition des paramètres
de tir pour la projection thermique de suspensions.
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Perspectives
Du fait des multiples sujets abordés au cours de cette étude, les perspectives sont
nombreuses :
Au niveau micrométrique :
 Habituellement, les substrats sur les bancs de tests sont préchauﬀés par eﬀet
Joule. Pour réaliser des dépôts industriellement, l'échantillon est généralement
soumis pendant un certain temps au jet plasma, constituant un chauﬀage de
la surface très diﬀérent. Il est souhaitable d'étudier ce type de chauﬀage en
réalisant des collectes de lamelles en fonction d'un temps précis de préchauﬀage.
La morphologie des lamelles serait observée en fonction de ce paramètre.
 Le LASAT est une technique très prometteuse. Pour poursuivre cette étude, il
est souhaitable d'utiliser d'autres substrats tel que l'acier inoxydable présentant
une limite d'élasticité plus élevée que le nickel, pour limiter la déformation
plastique observée en 1D. Une autre approche possible est de réaliser des
couches de quelques micromètres, et de réaliser des essais LASAT de manière
à déterminer les limites du LASAT.
Au niveau sub-micrométrique :
 La texturation de surface par oxydation anodique semble la technique adaptée
pour améliorer l'adhérence des dépôts par SPS et doit être poursuivie. Il serait
alors souhaitable de jouer sur la périodicité des pics aﬁn que ces derniers
soient plus ou moins nombreux sous la goutte. Dans le même temps, la chimie
de surface du substrat devra être considérée. L'observation de la morphologie
des lamelles et une analyse ﬁne de leur interface doivent permettre de mieux
comprendre et interpréter les tests d'adhérence de dépôts réalisés dans les
mêmes conditions que les lamelles.
 Cette texturation doit être appliquée aux sous-couches telles que NiAl ou
NiCrAlY soit par électrochimie (oxydation anodique ou électro-déposition), soit
par attaque chimique (un masque venant protéger les zones à protéger, les
surfaces non protégées étant attaquées), soit par ablation laser.
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